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ABSTRAK

Poliglikolida dan polilaktida merupakan
poliester alifatik yang mengandung pengulangan
unit (monomer) dari glikolida dan laktida. Polimer
ini dipandang sebagai green polymer yang dapat
dihasilkan dari sumber pertanian. Pengembangan
biodegradable plastik yang berbasiskan bahan baku
alam masih penting untuk dilakukan. Poli (glikolida-
co-laktida) merupakan hasil polimerisasi dari
campuran monomer glikolida dengan laktida.
Kopolimerisasi glikolida dengan beberapa turunan
laktida seperti D-laktida, L-laktida, dan DL-laktida
menggunakan katalis Sn(Oct), telah dilakukan.
Polimerisasi dilakukan dengan metode pembukaan
cincin glikolida dan laktida tanpa menggunakan
pelarut sebagai media reaksi. Polimerasasi dilakukan
secara pelelehan pada suhu 130 °C selama 36 jam.
Dari hasil penelitian ini diperoleh informasi sebagai
berikut; polimerisasi glikolida dengan D-laktida
menghasilkan polimer dengan bobot molekul rata-
rata 8,2)(103 dan rendemen sebesar 72 %.
Polimerisasi glikolida dengan L-laktida
menghasilkan bobot molekul rata-rata 2,8x103 dan
rendemen sebesar 36 %. Polimerisasi glikolida
dengan DL-laktida menghasilkan bobot molekul
rata-rata 2,5x103 dengan rendemen sebesar 48%.
Hasil uji penguburan (burial test) selama 28 hari
menunjukkan poli (glikolida-co-Llaktida)
terdegradasi paling cepat dibandingkan polimer lain,
yaitu terdegradasi sebesar 32 %. Sedangkan poli
(glikolida-co-DL-laktida) dan poli (glikolida-co-D-
laktida) menunjukkan degradasi yang hampir sama
yaitu sebesar 20%. Dibandingkan dengan PHB
(polihidroksibutirat), poli  (glikolida-co-laktida)
terdegradasi lebih lambat.

Kata Kkunci: Glikolida, laktida, kopolimerisasi,
plastik biodegradable

ABSTRACT

Polylactide and polyglycolide are important
aliphatic polyester consist of lactide and glycolide
repeats unit. It is considered as green polymer due
to it is produced from renewable agricultural
resources. The development of biodegradable
plastics based on agricultural resources is still
important to be done. Copolymerization of glycolide
with D-lactide, L-lactide, and DL-lactide using a
Sn(Oct), as catalyst had been carried out.
Polymerization was conducted by ring-opening of
lactide and glycolide without the solvents but
melting  polymerization.  Polymerization  were
conducted at 130 °C for 130 hours. Result of this
study showed that polymerization of glycolide with
D-lactide produce polymers with an average
molecular weight of 8.2x10° and a yield of 72 %.
Polymerization of glycolide with L-lactide produce
polymer with an average molecular weight of
2.8x10° and a vyield of 36 %. Polymerization
glycolide with DL-lactide produce polymer with an
average molecular weight of 2.5x10° with a 48 %
vield. The burial test for 28 days showed poly
(glycolide-co-Llaktida) degraded faster than other
polymers, namely degraded 32 %. While poly
(glycolide-co-DL-lactide) and poly (glycolide-co-D-
lactide) showed similar degradation that is equal to
20 %. Compared with PHB (polyhydroxybutyrate),
poly (glycolide-co-lactide) degraded more slowly.

Keywords: Glycolide, lactide, copolymerization,
biodegradable plastic

PENDAHULUAN

Saat ini perkembangan teknologi
plastik biodegradable meningkat tajam.
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Telah  banyak  hasil-hasil  penelitian
mengenai plastik  biodegradable yang
diproduksi skala industri. Namun demikian
apabila dibandingkan dengan volume
produksi plastik turunan minyak bumi
(plastik konvensional) masih jauh lebih
kecil. Hal ini disebabkan mahalnya bahan
baku serta proses produksinya. Produk
plastik  biodegradable  yang  beredar
dipasaran saat ini banyak digunakan dalam
bidang kedokteran. Kebutuhan pasar dunia
terhadap plastik  biodegradable terus
meningkat. Tercatat pada tahun 2010
kebutuhan pasar dunia akan plastik
biodegradable mencapai 664.000 ton dan
diperkirakan pada tahun 2016 mencapai
2.330.000 ton". Kecenderungan kenaikan
permintaan pasar dunia plastik
biodegradable disebabkan oleh beberapa
karakteristik yang cocok untuk aplikasi
kedokteran seperti keras, tidak beracun,
tidak bersifat karsinogenik, biokompatibel,
ramah terhadap lingkungan, tidak mudah
bereaksi dengan darah, tulang, jaringan, dan
cairan tubuh.

Jenis plastik biodegradable yang
sekarang ini banyak beredar di pasaran
antara lain poliasamlaktat atau polilaktida,
poli (B-hidroksibutirat), polibutilena
suksinat, polikaprolakton, dan poliglikolida.
Poliasamlaktat atau polilaktida dikenal
memiliki sifat fisik yang unggul seperti
transparan, titik leleh yang tinggi, uji tarik
yang tinggi serta mudah terdegradasi
khususnya enzim golongan protease dan
lipase(z), disamping itu polilaktida juga
mudah didegradasi dalam larutan alkali”.
Bahan baku poliasamlaktat adalah asam
laktat yang dapat diproduksi melalui
fermentasi karbohidrat seperti jagung,
tapioka, sagu. Produk plastik biodegradable
dari poliasam laktat (PLA) sudah banyak
diaplikasikan sebagai plastik biomedik.
Polilaktida merupakan ester rantai tertutup
dari asam laktat (asam 2-
dihidroksipropanoat). Dengan pemanasan
dan penambahan asam dalam asam laktat
maka akan terbentuk rantai tertutup
laktida”. Laktida mempunyai 2 atom kiral
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sehingga laktida dapat membentuk tiga
macam stereoisomer, yaitu D-laktida, L-
laktida, dan DL-laktida.

Jenis plastik biodegradabel  yang
tidak kalah penting dalam aplikasi dibidang
kedokteran adalah poliglikolida.
Poliglikolida dapat dibuat langsung dari
polimerisasi  asam  glikolida®.  Dari
penelitian yang telah dilakukan polimerisasi
asam glikolida menggunakan katalis trifilic
acid. Polimerisasi asam glikolida ini
menghasilkan poliglikolida dengan
rendemen mencapai 92 %. Sudah banyak
plastik biodegradable turunan glikolida
yang digunakan sebagai bahan peralatan
kedokteran maupun bahan pembawa
(carrier) obat. Penelitian yang telah
dilakukan oleh Xu et al® poliglikolida
dapat digunakan sebagai bahan pembawa
(carrier) isoniazid (INH) dan rifampin
(RIF) sebagai obat TBC. Dengan
poliglikolida, isonizid dapat dilepaskan
(control release) selama 3-6 minggu.
Menurut Smith et al”’ kopolimerisasi
glikolida dengan laktida dapat digunakan
sebagai bahan pembawa bischloroethy-
nitrosourea (BCNU) untuk pengobatan
glioblastoma.  Kopolimerisasi  glikolida
dengan kaprolakton dapat digunakan
sebagai bahan penyangga jaringan otot™.

Selain aplikasi dibidang kedokteran,
poliglikolida juga banyak diaplikasikan
dalam bidang elektronika, yaitu sebagai
insulator mekanik, termal insulator, solid
support katalis “'”. Menurut Bencherif ez
al™? poliglikolida dapat dibuat sebagai
bahan polimeric foam atau macroporous
polimeric. Polimer ini memiliki porositas
mencapai 87 % dengan luas area 20 m’/g
dan densitasnya 120 mg/cc.

Penelitian ini  bertujuan  untuk
mendapatkan polimer hasil dari
kopolimerisasi glikolida dengan D-laktida,
L-laktida dan DL-laktida, serta
mendapatkan informasi degradasi polimer
hasil uji penguburan dalam tanah.
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BAHAN DAN METODA

Bahan dan peralatan

Bahan yang digunakan dalam
polimrisasi antara lain: L-laktida (purac
chemical), D-laktida (purac chemical), DL-
laktida (purac chemical), glikolida (purac
chemical), kloroform (wako chemical), n-
heksana (wako chemical), gas nitrogen,
Sn(Oct),. Selanjutnya peralatan yang
digunakan meliputi; peralatan gelas kimia,
labu takar 100 mL yang yang dilengkapi
kran pembuk/penutup, evaporator buchi,
vakum oven, FTIR 8100, GPC (TOSOH),
H' NMR JEOL JNM-EX 270, DSC Seiko
Scientific Instruments.

Polimerisasi glikolida dengan laktida.

Metode  polimerisasi  dilakukan
dengan mengacu dari penelitian Purnama et
al.  (2012)  yang  dimodifikasi"?.
Polimerisasi dilakukan di dalam labu takar
100 mL. Sebanyak 0,5 gram glikolida dan
0,5 gram laktida (D-laktida, L-laktida, atau
DL-laktida) dan 1 % katalis Sn(Oct),
dimasukkan dalam labu takar. Selanjutnya
labu takar divakum untuk membuang udara
yang berada dalam labu takar dan diisi
dengan gas nitrogen. Kemudian diinkubasi
dalam suhu 130 °C selama 36 jam. Setelah
reaksi selesai padatan polimer yang
terbentuk dilarutkan dalam kloroform dan
disaring dengan kertas saring. Filtrat
diuapkan dengan rotavapor pada suhu 65
°C dalam kondisi vakum sampai terbentuk
cairan kental atau gel. Selanjutnya
dilakukan kristalisasi dengan meneteskan

: Rofiq Sunaryanto, dkk.

gel polimer ke dalam heksana 200 mL.
Polimer yang terbentuk akan mengendap,
sedangkan sisa monomer akan larut ke
dalam pelarut heksana. Endapan polimer
disaring dan dikeringkan dalam suhu kamar
selama 24 jam. Padatan polimer ditimbang
dan dikarakterisasi. Karakterisasi meliputi
penentuan struktur molekul menggunakan
H' NMR (Nuclear magnetic resonance)
JINM-EX 270 FT-NMR spectrometer
(JEOL, Japan) dan FTIR 8100 (Fourier
Transform Infrared Spectroscopy), bobot
molekul ditentukan menggunakan GPC
(Gel Permeation Chromatography) HLC-
8020 GPC system (Tosoh Co., Japan), dan
titik leleh ditentukan menggunakan DSC
(Differential Scanning Calorimetry) Seiko
Scientific Instruments.

Uji degradasi biodegradable plastik.

Uji  degradasi plastik dilakukan
dengan metode penguburan. Polimer plastik
hasil sintesis yang telah dibentuk lembaran
tipis dikubur dalam tanah. Selang interval 7
hari dilakukan pengambilan sampel sampai
dengan 28 hari. Selanjutnya dibuat kurva
degradasi (%) versus lama penguburan
(hari). Sebagai kontrol digunakan PHB
(polihidroksibutirat) yang dikenal sebagai
plastik yang paling mudah didegradasi oleh
mikroba.

HASIL DAN PEMBAHASAN

Data hasil pengamatan kopolimerisasi
glikolida dengan laktida disajikan pada
Tabel 1.

Tabel 1. Hasil kopolimerisasi glikolida-laktida dengan katalis Sn(Oct),.

No Jenis Polimer Bentuk/warna Rendemen Mn Tltlli Leleh
(%) ()

1 Glikolida-co-L laktida Padatan putih 36 2,8x1 0° t.d

2 Glikolidaco- D-laktida Padatan putih 72 8,2)(103 t.d

3 Glikolida-co-DL-laktida Padatan putih 48 2,5)(103 t.d

Keterangan : t.d. = tidak terdeteksi
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Tabel 1. terlihat bahwa
kopolimerisasi glikolida dengan beberapa
stereoisomer laktida menghasilkan

rendemen dan bobot molekul rata-rata (Mn)
yang berbeda beda. Data tersebut
memberikan  informasi  bahwa  efek
stereoisomer laktida juga berpengaruh
terhadap pembentukan rantai polimer
tersebut. Hal yang sama terjadi pada
polimerisasi D-laktida, L-laktida, dan DL-
laktida yang dilaporkan oleh Lopes et
al."®. Polimerisasi D, L, dan DL laktida
menghasilkan rendemen dan bobot molekul
rata-rata yang berbeda walaupun struktur
dan bobot molekul monomer serta kondisi
reaksinya sama. Ditinjau dari titik leleh dari
ketiga polimer tersebut ternyata ketiga
polimer tersebut tidak dapat terdeteksi titik
lelehnya, hal ini disebabkan karena
kopolimerisasi polilglikolida-laktida
bersifat amorf. Hal yang sama dilaporkan
oleh Erbetta et al'"” walaupun glikolida dan
laktida memiliki titik leleh pada titik
tertentu namun demikian polimerisasi dari
kedua monomer tersebut menghasilkan
jenis polimer yang bersifat amorf dan tidak
dapat ditentukan titik lelehnya.

Untuk  memperkirakan  struktur
molekul ~ hasil  kopolimerisasi  poli
(glikolida-laktida) maka polimer dianalisis
menggunakan 'H NMR dan FTIR. Dari
hasil analisis ternyata ketiga jenis
kopolimer tersebut memiliki spektrum H'
NMR dan FTIR yang sama. Hal ini
disebabkan oleh rantai polimer yang
dibentuk oleh ketiga polimer tersebut
adalah sama, yang membedakan adalah
panjang rantai yang terbentuk dan geometri
(stereokimia) polimer. Dengan demikian
spektrum H' NMR satu dimensi ini belum
dapat membedakan stereokimia gugus
molekul seperti D-laktida, L-laktida, dan
DL-laktida. Adapun data H' NMR dan
FTIR Poli(glikolida-co-Llaktida) disajikan
dalam Gambar 1 dan Gambar 2.
Spektogram proton NMR (270 MHZ:
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CDCLs3) 6 : 1,599 duplet (a) adalah proton
dari (CHs) laktida, o: 4,82 singlet (b)
adalah proton dari (CH;,) glikolida, dan  :
5,15 kuartet (c) adalah proton dari (CH)
laktida. Pita yang tampak pada 6 1,270 dan
0 0,883 adalah pita yang ditimbulkan dari
pelarut heksana yang digunakan sebagai
pelarut saat proses kristalisasi polimer.

&

L
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L

Gambar 1. Spektogram H' NMR
poli(glikolida-co-Llaktida)

Spektogram H' NMR poli(glikolida-
co-laktida) yang sama ditunjukkan oleh
Erbetta er al. (2012)"%, dimana gugus
fungsional CHj; dari laktida ditunjukkan
dalam pita pergeseran kimia pada rentang
o: 1,490-1,687, dan gugus funsional CH,
dari glikolida ditunjukkan pada pergeseran
kimia pada rentang o: 4,675-4,909, dan
gugus fungsional CH dari laktida
ditunjukkan pada pergeseran kimia pada
renang o: 5,157-5,302. Selanjutnya hasil uji
menggunakan FTIR disajikan  dalam
Gambar 2.

Gambar 2. menunjukkan spektogram
FTIR hasil kopolimerisasi glikolida-laktida.
Serapan kuat pada 1750 cm™ menunjukkan
gugus karbonil. Serapan kuat pada 1100
cm” menunjukkan adanya gugus ester (C-
0). Pita serapan rentang 3000-2800 cm’’
dan pita 1450 cm” menunjukkan gugus
alkil  sedangkan pita pada 1370
menunjukkan adanya gugus metil (CHj).
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Gambar 2. Spektogram FTIR poli (glikolida-co-Llaktida)
Pita kecil sekitar 750 cm’ atau disebut Ring Opening Polymerization

menunjukkan gugus metilen (CH,). Pita
stretching akibat vibrasi gugus C-C(=0)-O
ditunjukkan pada serapan pita pada 1300
dan 1150. Spektogram FTIR mampu
menunjukkan gugus-gugus C=0, C-O, CHj,
CH; dan CH. Profil spektrogram FTIR yang
dihasilkan oleh poli(glikolida-co-Llaktida)
hasil percobaan ini sangat mirip dengan

profil spektogram FTIR referensi dari
kajian literatur'.
Analisis  berdasarkan  spektogram

H'NMR dan FTIR, reaksi yang terjadi dari
kedua monomer tersebut adalah seperti
pada Gambar 3.

Reaksi polimerisasi ini dikategorikan

sebagai polimerisasi pembukaan cincin
0 0
7Y ()
+
0 0
laktida glikolida

(ROP). Reaksi diinisiasi dengan pembukaan
cincin masing-masing monomer laktida dan
glikolida karena adanya serangan dari
nukleufilik gugus logam Sn. Katalis
Sn(Oct), akan menyerang gugus karbonil
monomer laktida dan glikolida dan terjadi
pembelahan ikatan rangkap pada gugus

karbonil sehingga terjadi pembukaan
cincin'”.
Selanjutnya untuk  mengetahui

tingkat degradasi plastik poli(glikolida-co-
laktida) maka dilakukan uji penguburan
(burial  test)  menggunakan  kontrol
pembanding plastik PHB
(polihidroksibutirat). Hasil pengamatan uji
penguburan disajikan dalam Gambar 4.

Sn(Oct), ¥
’ %
H)kom :
0

Poliglikolida-co-laktida

Gambar 3. Reaksi laktida dengan glikoda
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Gambar 4. Degradasi poli(glikolida-co-laktida) setelah penguburan selama 28 hari

Gambar 4 menunjukkan bahwa poli
(glikolida-co-laktida)  terdegradasi  jauh
lebih lambat dibandingkan dengan PHB.
Polihidroksibutirat dikenal sebagai plastik
yang mudah didegradasi oleh
mikroorganisme. Plastik tersebut dapat
diproduksi  melalui  fermentasi  atau
lebih dikenal sebagai bioplastik.

Dari ketiga jenis kopolimer glikolida-
laktida menunjukkan poli (glikolida-co-
Llaktida) memiliki tingkat degradasi yang
lebih cepat (32 % degradasi) dibandingkan
polimer poli(glikolida-co-Dlaktida) dan poli
(glikolida-co-DLIlaktida). Sedangkan
polimer poli (glikolida-co-Dlaktida) dan
poli (glikolida-co-DLlaktida) menunjukkan
pola  kemiripan degradasi saat uji
penguburan yaitu terjadi degradasi sebesar
20 % pada hari ke-28. Hal ini menunjukkan
bahwa efek stereoisomer dari monomer
poli(glikolida-co-laktida) berpengaruh
terhadap kecepatan degradasi plastik oleh
mikroorganisme tanah. Hal yang sama
dilaporkan =~ Chuensangjun et al."®
stereoisomer  polilaktida  berpengaruh
terhadap kecepatan degradasi polilaktida
oleh mikroorganisme. Menurut Cai et al''”
mekanisme degradasi polimer plastik
polilaktida merupakan degradasi karena
aktivitas enzim yang dihasilkan oleh
mikroorganisme. Dengan demikian
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kecepatan hidrolisis polilaktida sebagai
substrat tergantung dari kecepatan reaksi
enzim terhadap substrat. Stereokimia
molekul substrat sangat berpengaruh
terhadap kecepatan reaksi enzim. Seperti
diketahui substrat setiap enzim adalah
spesifik, baik dari gugus fungsional
molekul substrat, besarnya molekul substrat
maupun stereokimia molekul substrat.
Menurut Renee er al.'® stereo kimia
polimer, sifat kristal dan amorf polilaktida
berpengaruh terhadap kecepatan degradasi
polilaktida. Namun demikian posisi rantai
ikatan polilaktida atau gugus fungsional
yang Dberbengaruh terhadap kecepatan
degradasi oleh mikroorganisme sampai saat
ini belum dapat dijelaskan.

KESIMPULAN

Dari hasil percobaan yang telah
dilakukan  dapat disimpulkan bahwa
polimerisasi glikolida dengan D-laktida
menggunakan katalis Sn(Oct),
menghasilkan  polimer dengan  bobot
molekul rata-rata 8,2x10° dengan rendemen
72 %, sedangkan polimerisasi glikolida
dengan L-laktida menghasilkan bobot
molekul rata-rata 2,8)(103 dengan rendemen
36 %. Polimerisasi DL-laktida dengan
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glikolida menghasilkan bobot molekul rata-
rata 2,5x103 dengan rendemen 48 %. Hasil
uji  penguburan  menunjukkan  poli
(glikolida-co-Llaktida) paling mudah
terdegradasi dibandingkan kedua polimer
tersebut. Pada hari ke-28 tingkat degradasi
poli (glikolida-co-L-laktida) sebesar 32 %,
degradasi poli (glikolida-co-Dlaktida) dan
poli (glikolida-co-DL-laktida) sebesar 20
%.
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