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Abstrak

Pemulihan patah tulang menggunakan fiksasi internal pelat yang berfungsi mempertahankan pengurangan retak selama
penyembuhan tulang. Fiksasi internal pelat direkomendasikan bersifat biodegradasi secara biologis yang terbuat dari
biokomposit polylactide/poly e-caprolactone/nano hidroksiapatit (PLA/PCL/nHA). Material ini memiliki kekuatan
mekanik tinggi, namun susah mengontrol waktu laju degradasi. Tujuan penelitian ini menciptakan fiksasi internal pelat
dari biokomposit PLA/PCL/nHA dengan laju degradasi dapat diprediksi. Metode pembuatan spesimen dengan Cold
Isostatic Pressing (CIP) dengan variasi penambahan prosentase komposisi nHA. Tekanan kompaksi 40 MPa, temperatur
sintering 150°C dan waktu penahanan 3 jam. Bertambahnya komposisi n(HA mempercepat laju degradasi dan hilangnya
berat spesimen. Penambahan komposisi nHA semakin besar untuk erosi permukaan semakin tinggi. Hasil ini untuk
rencana implementasi spesimen pada tingkatan umur pasien. Spesimen penambahan 10 wt% nHA untuk pasien diatas
umur 50 tahun atau lansia. Spesimen penambahan 20 wt% nHA untuk pasien dewasa, sedangkan spesimen penambahan
30 wt% nHA untuk pasien bayi dan anak-anak.

Kata kunci: degradasi; fiksasi; nano hidroksiapatit; pelat, tulang

Abstract

Fracture recovery using internal plate fixation that functions to defend of crack reduction during bone healing. Internal
plate fixation is recommended to be biologically biodegradable made biocomposites of polylactide/poly e-
caprolactone/nano hydroxyapatite (PLA/PCL/nHA). This material has high mechanical strength, but it is difficult to
control the time of the degradation rate. The purpose of this study is to make Internal plate fixation from PLA/PCL/nHA
biocomposite with a predictable degradation rate. The method of making specimens with Cold Isostatic Pressing (CIP)
with variations in the addition of nHA composition percentage. Compaction pressure 40 MPa, sintering temperature
150°C and holding time 3 hours. The addition of nHA composition accelerates the rate of degradation and weight loss
of the specimen. The addition of nHA composition is greater for the higher surface erosion. These results are for the
implementation plan of specimens at the patient age level. Specimens with an addition of 10 wt% nHA for patients over
50 years of age or the elderly. Specimens with an addition of 20 wt% nHA for adult patients, while specimens with an
addition of 30 wt% nHA for infant and pediatric patients.

Keywords: degradation; fixation; nano hydroxyapatite; plate; bone

1. Pendahuluan

Menurut data Badan Pusat Statistik tahun 2017-2019 kecelakaan lalu lintas dengan patah tulang menyumbang angka
rata-rata per tahun 28.613 jiwa [1] (Sihite, 2022). Pemulihan patah tulang menggunakan fiksasi internal pelat dan sekrup.
Alat ini berfungsi mempertahankan pengurangan retak selama penyembuhan tulang [2][3][4]. Fiksasi internal pelat
direkomendasikan bersifat biodegradasi secara biologis [5]. Khususnya penarapan pada anak-anak dengan waktu degradasi
maksimal 1 tahun supaya tidak mengganggu pertumbuhan tulang [6][7]. Waktu remodelling (pembentukan) tulang antara

8 - 12 minggu untuk anak-anak [8]. Sedangkan Pasien dewasa dan orang tua waktu remodelling tulang sekitar 3-8 bulan
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[8][9]. Laju degradasi fiksasi internal pelat lebih cepat berpotensi menurunkan kekuatan mekaniknya [10]. Namun hal ini,
masih jarang yang memprediksi laju degradasi fiksasi internal pelat biokomposit seiring penyembuhan tulang dengan
tingkatan umur pasien [11][12].

Biokomposit terdegradasi diakibatkan paparan kondisi lingkungan yang berbeda [13][14]. Fikasisi internal pelat
biokomposit dari polimer dan keramik yang mudah terdegradasi dilingkungan [15]. Keunggulan pelat ini tanpa
pengambilan pasca penyembuhan tulang [16][17]. Biokomposit polylactide/poly e-caprolactone/nano hidroksiapatit
(PLA/PCL/nHA) memiliki kekuatan mekanik tinggi dengan laju degradasinya mudah dikontrol, namun kesulitannya
mengontrol waktu laju degradasi selaras dengan penyembuhan patah tulang [18][19][20].

Biokomposit PLA/PCL/nHA untuk fiksasi internal pelat telah banyak dikembangkan melalui berbagai metode oleh
kalangan peneliti [17][21][22]. Walaupun untuk degradasi susah dikontrol, tidak tercampur, kekuatan mekanik rendah, dan
nHA tidak terdispersi [23][24]. Kesulitan tersebut dapat tertanggulangi dengan mengggunakan metode Cold Isostatic
Pressing (CIP). Keunggulannya untuk kekuatan mekanik menigkatkan, densitas atau kepadatan tinggi, distorsi rendah, dan
laju degradasi bisa diprediksi [25][26]. Sifat mekanik dan laju degradasi dipengaruhi oleh komposisi campuran, tekanan
kompaksi, ukuran serbuk, temperatur sintering, dan tekanan kompaksi [27].

Penelitian sebelumnya, Solechan (2023) melakukan pembuatan fiksasi internal pelat dari biokomposit PLA/PCL/nHA
menggunakan metode CIP dengan variasi komposisi penambahan nHA. Hasilnya campuran ratio 90/10 PCL/PLA ditambah
10 wt% nHA memiliki kekuatan mekanik paling optimal, yaitu kekuatan tekuk 86,06 N dan kekuatan tarik 63.10 N [20].
Kekuatan mekanik meningkat dan laju degradasi dapat diprediksi [27]. Tetapi penelitian ini baru uji kekuatan mekanik, dan
belum dilakukan uji degradasi, sehingga perlu dilakukan penilitian. Tujuan penelitian ini, menciptakan fiksasi internal pelat
dari biokomposit PLA/PCL/nHA dengan laju degradasi dapat diprediksi. Harapanya untuk laju degradasinya dapat

diprediksi selaras penyembuhan tulang yang disesuaikan tingkatan umur pasien.

2. Material dan metodologi

Material penelitian ini menggunakan PLA/PCL/nHA. Polylactide (PLA) berwujud serbuk berwarna putih produk
Repreper Tech Co, Kowloon, Hongkong. Formula kimia (CsHsOs)n dengan temperatur titik lebur 175~220°C, dan densitas:
1.24 g/cc. Poly e-caprolactone (PCL) dari Solvay Interox Limited Inggris. Material berbentuk pellet berdiameter 1 mm
dengan formula kimia (CsH1002)x. Untuk densitas 1.1 g/cc, dan temperatur titik lebur 58-60°C. Serbuk nano Hidroksiapatit
(nHA) memiliki ukuran serbuk 20-200 nm pada kemurnian > 99% dengan No CAS 1306-06-5, densitas 3,076 g/cm® pada
temperatur titik lebur 1100°C. nHA diproduksi oleh Graphene Composit Kft, Hungaria. Tahapan proses pembuatan
spesimen campuran PLA/PCL/nHA ditampilkan pada Gambar 1. Spesimen dibuat dari campuran PCL/PLA dengan ratio
90/10 karena memiliki kekuatan tekuk dan tarik paling optimal yaitu 51,13 N dan 1,25 Mpa, kemudian ditambah
penambahan nHA [15]. Metode menggunakan CIP untuk tekanan kompaksi 40 MPa, temperatur sintering 150°C dengan

waktu penahanan 3 jam.

2

PLA/PCL/MHA Percampuran di badl milling Cold Isostatic Pressing

(wWi%) (80 rpm selama 4 jam) (40 MPa)

)
Uji laju degradasi Waktu Penahanan Temperatur Sintering
(3 jam) (150°¢)
.

Gambar 1. Tahapan proses pembuatan spesimen campuran PLA/PCL/nHA
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Uji laju degradasi biokomposit PLA/PCL/nHA memakai standar 1SO 10993-13 [28]. Hasilnya untuk mendapatkan
penurunan berat, persentase kehilangan berat, dan laju degradasi. Uji degradasi sebanyak 12 spesimen dengan replika
pengulangan 3 kali. Pengujian degradasi dari penambahan komposisi 10, 20, dan 30 wt% nHA. Penurunan berat (WL)
spesimen ditetapkan dengan menggunakan persamaan berikut:

WL (%) = (WO - WF) /WO x 100 Q)

Untuk WO: massa awal spesimen, sedangkan WF: massa akhir spesimen. Untuk variabel terkontrol temperatur dan pH
media perendaman. Spesimen berbentuk kotak seperti pada Gambar 2.a dengan dimensi P x L x T yaitu 10 x 12 x 3 mm.
Selanjutnya ditimbang untuk menyamakan berat. Spesimen direndam dalam larutan Simulated Body Fluid (SBF) produk
United States of America bermerk Thermo Fisher yang memiliki pH 7,4 dan temperatur inkubator 40°C pada Gambar 2.b.
Inkubator yang dipakai merk GT Sonic buatan Taiwan. Rencana waktu perendaman spesimen selama 1 tahun sesuai waktu
pemulihan tulang total. Pengambilan spesimen dari inkubator setiap 2 minggu sekali. Kemudian ditimbang untuk
mendapatkan penurunan berat, laju degradasi , dan persentase kehilangan berat. Pengujian dilakukan dilaboratorium
material Teknik Mesin Universitas Muhammadiyah Semarang.

Gambar 2. Spesimen uji degradasi a). Dimensi spesimen, b) Perandaman spesimen dilarutan SBF

3. Hasil dan pembahasan
3.1. Penurunan Berat Pada Degradasi Spesimen Biokomposit

Campuran PCL/PLA pada ratio 90/10, kemudian ditambahkan serbuk nHA dapat memaksimalkan kekuatan mekanik,
namun laju degradasi lebih cepat [29]. Spesimen pada penambahan nHA 10, 20, dan 30 wt% sebagai spesimen uji degradasi.
Hasilnya untuk komposisi nHA lebih besar menjadikan penurunan berat bertambah tinggi, yang mana diperlihatkan pada
Gambar 3. Penambahan 30 wt% nHA mengalami penurunan berat paling tinggi, Untuk waktu degradasi 20 minggu atau
4 bulan mengalami penurunan sebesar 0,01862 g. Menurunya komposisi nHA menjadi 20 wt% mengakibatkan lebih rendah
penurunan berat yaitu 0,01723 g. Ini selaras hasil penurunan berat pada komposisi 10 wt% nHA, mengalami penurunan
berat paling kecil yaitu 0,00361 g. Waktu degradasi dan erosi lebih cepat akibat penambahan komposisi nHA [29][30].
Kandungan nHA pada campuran PLA/PCL lebih besar untuk waktu degradasi lebih cepat dan mengalami penurunan berat
sebanyak 40%. Penguat nHA pada matriks PLA/PCL menjadikan porositas meningkat, Kkristalinitas menurun dan
hidrofilisitas membesar [29].

Fenomena degradasi pada permukaan terjadi setelah 6-10 jam. Permukaan sebelumnya halus berubah kasar dan
berongga. Ini terjadi sampai 28-30 hari menjadikan erosi permukaan [31][32]. Erosi permukaan mengakibatkan penurunan
berat pada fiksasi internal pelat disebabkan degradasi nHA. Degradasi terjadi karena pelepasan ion di dalam larutan SBF

bersamaan dengan penipisan, dan tereduksinya dimensi. Peryataan ini sesuai dengan hasil riset Akerlund et al (2022) dan
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Mofokeng & Luyt (2015) [33][34]. Terlepasnya oligomer dan monomer pada material polimer juga berpengaruh terhadap
penurunan berat [35][36]. Penurunan berat spesimen (g) ditransformasi dalam persentase hilangnya berat (%). Hasil ini
digunakan memprediksi hilangnya material sampai 100% didalam larutan SBF pada waktu degradasi. Hilangnya material
akibat laju degradasi yang tinggi akibat densitas rendah, porositas tinggi, dan kasarnya permukaan spesimen. Pengaruh
penurunan berat disebabkan penambahan komposisi nHA terlalu tinggi yang berdampak ukuran diameter pori-pori
membesar sehingga mengakibatkan erosi [37][38].
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Gambar 3. Penambahan komposisi nHA terhadap pengaruh penurunan berat biokomposit

3.2. Hilangnya Berat Pada Degradasi Spesimen Biokomposit

Hilangnya berat spesimen untuk waktu pengujian 19-20 minggu. Untuk yang paling kecil pada komposisi 10 wt% nHA.
Hilangnya berat sebesar 0,1293 %. Bertambahnya komposisi 20 wt% nHA menjadikan hilangnya berat meningkat yaitu
0,442 %. Komposisi 30 wt% nHA paling tinggi kehilangan beratnya yaitu sebanyak 0,541%. Pola hilangnya berat mulai
meningkat drastis setelah minggu ke-9 sampai ke-20, bagaimana diperlihatkan Gambar 4.
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Gambar 4. Penambahan komposisi nHA terhadap pengaruh persentase hilangnya berat spesimen biokomposit
Fenomena penurunan berat spesimen didahului dengan terbentuknya berpori-pori, eskalasi luas permukaan, perubahan

topografi, kekasaran pada permukaan, membentuk rongga-rongga, setelah itu terjadi erosi. Fenomena ini diperlihatkan pada

Gambar 5. Bertambahnya luas permukaan menjadikan keterbasahan permukaan lebih besar, ini mengakibatkan kekasaran
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permukaan semakin tinggi. Menaiknya kekasaran permukaan memicu degradasi lebih cepat akibat laju reaksi hidrolisis,

dan erosi permukaan naik [39][40].

Gambar 5. Fenomena degradasi permukaan pada spesimen biokomposit

Gambar 6 menunjukan cairan SBF melekat pada permukaan kasar pada asperities spesimen. Ini dapat membentuk
sudut kontak lebih luas (Wenzel) yang disebut kondisi Cassie-Baxter. Akibat sudut kontak lebih luas mengakibatkan
tekanan permukaan lebih besar. Akibat tekanan permukaan yang besar menjadikan erosi semakin tinggi, dan menyebabkan
hilangnya berat pada spesimen [41].

Vapor L \ / - \

Wenzel Cassie-Baxter
Gambar 6. Cairan SBF melekat pada permukaan kasar di asperities spesimen [41]

Erosi permukaan pada spesimen biokomposit membuat material kehilangan berat. Menurut Chasin & Langer (1990)
erosi polimer secara massal atau bulk erosion untuk erosinya tidak terbatas pada permukaan spesimen, sehingga ukuran
spesimen lebih kecil, namun struktur geometris tetap normal [42]. Kelebihan erosi permukaan untuk laju degradasinya
dapat diprediksi yang ada kaitanya langsung pada proses erosi campuran polimer [30][42]. Proses erosi polimer sebagai
matrik melewati degradasi. Urutan proses degradasi diawali dari pembengkakan, difusi oligomer ke monomer, transformasi
morfologi, kekasaran permukaan, porositas dan rongga [42][43]. Bertambahnya persentase hilangnya berat pada spesimen
untuk laju degradasi semakin tinggi. Meskipun tidak terlalu substansial perubahan pada bentuk dan luas permukaan
spesimen. Namun hilangnya berat menghasilkan erosi permukaan bertambah besar. Erosi terbesar pada ukuran partikel
yang terlepas bertambah banyak [31][41]. Gambar 7 memperlihatkan terlepasnya partikel-partikel besar didahului dari
retakan-retakan permukaan dikarenakan infiltrasi cairan SBF ke rongga-rongga kecil spesimen.
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Gambar 7. Pembengkakan dan retakan disebabkan infiltrasi cairan SBF ke dalam material

Untuk memastikan laju degrasasi dan penurunan berat diambil dari hasil uji spesimen pada hilangnya berat pada minggu
ke 19 dan ke 20. Hasil ini digunakan untuk memprediksi hilangnya berat sampai 100%. Hilangnya berat akibat erosi dan
degradasi. Erosi dipengaruhi kemerosotan berat molekul, penurunan berat spesimen dan kelabilan geometri. Berat molekul
lebih tinggi mempermudah terbentuk kristal, akibatnya waktu terdegradasi bertambah lama. Polimer memiliki berat
molekul kisaran 10.000 sampai 1.000.000 g/mol. Polimer memiliki ikatan rantai kovalen tinggi, bisa meningkatkan kualitas
keterikatan, terbentuknya kristal, dan lamanya waktu degradasi [44]. PCL memiliki berat molekul lebih tinggi dari pada
PLA. Meningkatnya persentase komposisi PCL menjadikan waktu degradasi lebih lama. Ini akibat pengaruh berat molekul
yang rendah, sehingga penurunan berat dan perubahan geometri kecil [45].

Gambar 8 menjelaskan hilangnya berat per minggu untuk memprediksi hilangnya berat sampai 100%. Pengambilan
data uji degradasi dilakukan sampai minggu ke-23. Data ini sebagai data awal untuk memprediksi hilangnya berat.
Hilangnya berat paling cepat untuk spesimen penambahan 30 wt% nHA. Disusul penambahan 20 wt% nHA dan 10 wt%
nHA. Spesimen 30 wt% nHA untuk hilangnya berat sampai 100% membutuhkan waktu 10 bulan 3 minggu. Selanjutnya
spesimen 20 wt% nHA butuh waktu lebih lama, sekitar 15 bulan 1 minggu. Untuk yang paling lama untuk hilangnya berat
sampai 21 bulan 1 minggu, dan dimiliki oleh spesimen penambahan 10 wt% nHA.. Sesudah ditemukan hasil prediksi waktu
hilangnya spesimen, selanjutnya implementasi waktu pemulihan tulang disinkronkan pada tingkatan umur pasien dengan
waktu hilangnya berat sampai 100%.

100 -

90 -

——HA 10%
80 1 —m—HA 20%
70 1 —*HA30%

60 -
50 ~
40 ~
30 ~
20 ~
10 ~
0

Hilangnya Berat (%0)

0 4 8 12 16 20 24 28 32 36 40 44 48 52 56 6
Waktu (Minggu)

[

Gambar 8. Memprediksi hilangnya berat sampai 100% berdasarkan penambahan nHA pada spesimen
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Menurut Agus (1988) waktu yang dibutuhkan pemulihan patah tulang dari fase remodeling sampai penyembuhan
tulang. Untuk pasien anak-anak sekitar 5-6 minggu. Pasien remaja membutuhkan waktu sekitar 6-13 minggu, sedangkan
pasien dewasa dan orang tua membutuhkan waktu 17-24 minggu [46]. Tetapi ini berbeda pada pemulihan total tulang yang
membutuhkan waktu agak lama sekitar 2-3 tahun [7]. Implementasi spesimen penambahan 10 wt% nHA dengan waktu
hilangnya berat paling lama yaitu 1 tahun 9 bulan. Spesimen ini, Implementasi untuk pasien diatas umur 50 tahun atau
lansia. Implementasi spesimen penambahan 20 wt% nHA dengan waktu hilangnya berat 1 tahun 3 bulan untuk pasien
dewasa (19-44 tahun), sedangkan hilangnya berat kurang dari 1 tahun implementasi ke pasien bayi dan anak-anak, yaitu

spesimen penambahan 30 wt% nHA [8][9].

3.3. Laju Degradasi Pada Spesimen Biokomposit

Gambar 9 memperlihatkan laju degradasi terhadap penambahan komposisi wt% nHA. Laju degradasi dari hilangnya
berat setiap minggu. Kecenderungan peningkatan laju degradasi pada spesimen terjadi minggu ke 9 sampai ke 13,
bagaimana terjadi di spesimen penambahan 10 wt% nHA. Laju degradasi ini paling lambat, yaitu 0,00083 g/minggu. Seiring
penambahan nHA untuk laju degradasi menjadi cepat, yaitu spesimen penambahan 20 wt% nHA. Spesimen ini memiliki
laju degradasi 0,00254 g/minggu. Laju degradasi paling cepat yaitu 0,00332 g/minggu yang dimiliki pada spesimen
penambahan spesimen 30 wt% nHA. Karakteristik laju degradasi untuk seluruh spesimen hampir sama. Namun yang
membedakan mulainya terbentuknya erosi permukaan. Komposisi penambahan nHA yang besar, awal terjadinya erosi
permukaan lebih cepat karena nHA mudah terlepas dari ikatan matrik polimer [8][29].

Melekatnya partikel nHA pada permukaan spesimen cukup besar menumbuhkan agregat atau gumpalan. Ini yang
membuat permukaan spesimen menjadi kasar. Permukaan kasar dipengaruhi penambahan komposisi nHA yang terlalu
tinggi. Selain itu, permukaan kasar dapat memacu laju degradasi lebih cepat disebabkan pemisahan partikel nHA dari
matriks polimer PLA/PCL [47]. Pemisahan partikel nHA diawali degradasi polimer bersamaan terlepasnya nHA dilarutan
SBF [48]. Infiltrasi larutan SBF ke dalam spesimen menjadikan laju degrdasi bertambah cepat, karena nHA memiliki sifat
hidrofilik atau mudah larut dalam air [49]. Sedangkan polimer PLA/PCL bersifat hidrofobik dengan penyerapan air rendah.
Tingkat degradasi material nHA sebesar 3,3 + 2,6%. Tergolong memiliki tingkat degradasi paling rendah terhadap
penurunan berat [47][50]. Namun, terpisahnya ikatan nHA pada campuran PLA/PCL menumbuhkan terbukanya pori-pori
yang besar. Awal terbukanya pori-pori dari bagian pinggir, selanjutnya ke Tengah, dan hanya sebatas permukaan spesimen
[48].
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Gambar 9. Laju degradasi (g/minggu) terhadap penambahan komposisi nHA
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Laju degradasi selain pengaruhi dari karakteristik material sendiri, juga dipengaruhi lamanya waktu perendaman larutan
[49]. Terlepasnya partikel nHA pada spesimen, selanjutnya menempel pada tulang dan berikatan secara kimiawi. Material
ini mempunyai daya afinitasnya sangat baik, Selain itu material nHA ada kemiripan struktur kimia seperti jaringan tulang
manusia. Material nHA dalam larutan SBF terjadi pelepasan ion Ca2+, dan terbentuk represipitasi apatit (OH—) dan PO
dalam wujud sedimen granular pada lingkungan [51][52]. Gambar 10 yang dilingkari garis merah menjelaskan terpisahnya
ion nHA yang bereaksi dilarutan SBF dan terbentuk ion Ca2+, OH—, dan PO. Ini berbeda pada pelepasan ion PLA/PCL

dalam larutan SBF yang ditandai penipisan dan berkurangnya dimensi spesimen.

CyisHzy—C—0—CH; H,C—0—C—C5H14

. |
Cquaq_C'_O_TH' iH _O—C—015H31

|
O  H,C—tO0—P—0—Ca—0—p—0+CH, O

=Q

1 I
THQ <|3H2
NH; NH5

Gambar 10. Terpisahnya ion nHA yang bereaksi dilarutan SBF dan terbentuk ion Ca%*, OH—, dan PO [52].

4. Kesimpulan

Laju degradasi biokomposit PLA/PCL/nHA dipengaruhi penambahan nHA. Bertambahnya komposisi nHA
mempercepat laju degradasi dan hilangnya berat spesimen. Spesimen dengan komposisi nHA 10 wt% memiliki laju
degradasi dan persentase hilangnya berat paling rendah, yaitu 0,00083 g/minggu dan 0,1293 %. Penambahan komposisi
nHA semakin besar untuk erosi permukaan semakin tinggi. Kelebihan erosi permukaan untuk laju degradasinya dapat
diprediksi. Hasil ini, untuk rencana implementasi spesimen pada tingkatan umur pasien. Spesimen penambahan 10 wt%
nHA untuk pasien diatas umur 50 tahun atau lansia. Spesimen penambahan 20 wt% nHA untuk pasien dewasa (19-44

tahun), dan spesimen penambahan 30 wt% nHA untuk pasien bayi dan anak-anak.
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