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Tuhan Yang Maha Esa, Mahakuasa, serta pencipta dan pemilik alam semesta.
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Buku ini memaparkan hasil penelitian tentang simulasi material dan
divais elektronik yang menampilkan penggunaan metode komputasi untuk
menyelesaikan beberapa permasalahan fisis. Saat ini, metode komputasi
berkembang dengan pesat dan menjadi pendukung utama metode
eksperimen. Buku ini membahas pentingnya metode komputasi divais dan
material dan memfokuskan pada bagaimana pendekatan komputasi dalam
menyelesaikan permasalahan fisis.

Penulis berharap semoga tulisan ini dapat menjadi sumber inspirasi,
menambah wawasan baru, dan membangkitkan semangat para peneliti
dalam menghadapi tantangan penelitian di masa depan. Penulis yakin bahwa
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AKkhir kata, penulis ucapkan terima kasih kepada semua pihak yang telah
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Tulisan ini membahas tentang penggunaan metode komputasi divais dan
material untuk menyelesaikan beberapa permasalahan fisis. Akibat
perkembangan tekonologi dan ilmu pengetahuan, metode komputasi
bekembang dengan pesat dan menjadi pendukung utama metode eksperimen
dalam menyelesaikan permasalahan fisis. Pada bagian awal disampaikan
pentingnya metode komputasi divais dan material. Di samping itu, bagaimana
pendekatan komputasi divais dan material dalam menyelesaikan problem
fisis juga dibahas.

Selanjutnya pembahasan difokuskan pada penggunaan komputasi divais
untuk mengoptimasi kinerja MOSFET. Pembahasan ini diawali dengan
menjelaskan konsep dasar MOSFET secara umum dan tantangan yang
dihadapi dalam pengembangan teknologi MOSFET baik itu dalam hal
kecepatan kinerja ataupun penskalaan. Tantangan terbesar yang muncul
adalah adanya kebocoran arus akibat proses penskalaan yang sudah mencapai
batas maksimum. Oleh sebab itu, perlu dilakukan rekayasa struktur divais
baik itu dalam hal pencarian material baru maupun optimasi parameter
kinerja. =~ Untuk memahami pengaruh optimasi tersebut, kami
mengembangkan perumusan analitik yang sederhana dan efisien dalam
memodelkan transmitansi elektron serta arus terobosan. Hingga akhirnya,
kami juga mengulas pengembangan model analitik untuk mempelajari
karakteristik unik dari cylindrical surrounding-gate (SG) MOSFET yang
merupakan kandidat FET masa depan

Berikutnya, aplikasi dari komputasi material untuk mempelajari
mekanisme penumbuhan grafena dipaparkan secara detail. Paparan ini
diawali dengan penguraian beberapa permasalahan dalam proses
penumbuhan grafena pada katalis paduan berbasis Cu dan peran yang dapat
diambil oleh komputasi material berbasi DFT dalam menyelesaikan
permasalah tersebut. Selanjutnya, dipaparkan hasil penelitian studi
komputasi pengaruh jenis atom pemadu dan konsentrasi atom paduan
terhadap mekanisme penumbuhan grafena. Kedua parameter tersebut
ternyata sangat berpengaruh dalam mengendalikan mekanisme
penumbuhan. Pada bagian akhir dituliskan riset lanjutan yang akan
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dikembangkan berkaitan dengan metode komputasi material dan divais
elektronik.

viii Forum Guru Besar Institut Teknologi Bandung



DAFTARISI

PRAKATA . ..ttt et s b sae s st saesa s sensasansansens v
SINODPSIS ...ceetiiuueeeeeeeeeterenneeeaeeeeeeeteeennnneeseeeeeeeernnnnnnnsaseeeeeerennnnnnnnnnns vii
DAFTAR ISIL..cetiiteieetete ettt e eee et et st see s ee e sansenseasnnsrnsenseansennan ix
DAFTAR GAMBAR ...ttt ettt e s ee e et s e s e snese e e eansensas Xi
LD N S 0 2 PP xiii
1 PENDAHULUAN....citttttiieit ettt ettt e e e nanennaes 1
2  SIMULASI DIVAIS ELEKTRONIK PADA MOSFET......ccccccevvviucinnnen. 3
2.1 MOSFETS ccttuuuiiiiiiiiiiiiiiiiie e eeeettttiiie s eeecsnessa e seees 3
2.2 Penskalaan MOSFETs dan Tantangannya ..........ccceeeueereeenne. 4
2.3 Optimasi Kinerja MOSFETS......ccccceevviiimiiiiiiininiiiiinnncennnnn, 7
2.4 Desain Cylindrical Surrounding-Gate (SG) MOSFET ............... 11
3 SIMULASI MATERIAL ELEKTRONIK PADA PENUMBUHAN
GRAFENA. ..ttt st et e s e s e e e e e eaas 21
3.1 Urgensi Simulasi Penumbuhan Grafena ........cccccuuueeeeneneeee 21
3.2 Pengaruh Jenis Atom M (M=Co, Ni) Terhadap Mekanisme
Penumbuhan Grafena pada Katalis Paduan Cu-M(111) ........ 24
3.3 Pengaruh Fraksi Atom Ni Terhadap Mekanisme
Penumbuhan Grafena pada Katalis Paduan Cu-Ni (111) ....... 31
4  PENUTUP DAN RISET LANJUTAN ...ttt reee e eenaes 39
UCAPAN TERIMA KASIH ....oiiiiiiiiiiiiiiiiinnieecttiiiniie e eeecetvnnsia s seeeees 41
DAFTAR PUSTAKA ...coiiittitiiiiiiiietitiiii ettt eestenaanas s e eeees 43
CURRICULUM VITAE ..ciittiuiiiiiiiiiiiiiiiiin ettt eestenesnasseeeees 49

Prof. Fatimah Arofiati Noor



Forum Guru Besar Institut Teknologi Bandung



DAFTAR GAMBAR

Gambar 1.  Pohon keluarga dari field-effect transistor (FET) (Sze dan

NE, 2006). «eveevereereerereereeeseeseseseesesseseeseseesesesessensesessessesenses 3
Gambar 2. Hukum Moore yang menjadi panduan perkembangan

jumlah transistor dalam IC (Packan, 1999). .....cccccceeeerevennnnnnne 5
Gambar 3.  (a) Skematik MOSFET yang memiliki tiga terminal, dan

(b) diagram pita dari MOSFET......ccc.ceeriiiuuneerereeneeereeennecneeenns 5
Gambar 4. Diagram pita energi struktur MOSFET

TiN,/HfSi0N/Si0,/p-Si (Noor dKK., 2010). ......eeveverrrverererennne 8

Gambar 5. (a) Transmitansi elektron sebagai fungsi sudut datang

elektron, dan (b) Sistem koordinat yang digunakan

dalam kalkulasi ini (Noor dKkK., 2015)....cc.cceeuuereennereennneennnnnen. 8
Gambar 6. (a) Transmitansi dan (b) densitas arus terobosan

elektron pada kapasitor MOS yang dikalkulasi tanpa dan

dengan mempertimbangkan efek kopling dari energi

kinetik transversal dan longitudinal (Noor dkk., 2010b)......... 9
Gambar 7.  (a) Kerapatan arus terobosan dari kapasitor MOS

sebagai fungsi ketebalan oksida ekuivalen dan (b)

Kerapatan arus terobosan dari kapasitor MOS pada

orientasi substrat yang berbeda (Noor dkk., 2012)............... 10
Gambar 8. (a) Skema penampang melintang dan (b) diagram pita

energi dari SG MOSFET sepanjang pemotongan tegak

lurus saluran (Noor dkK., 2019). ..ccceuuererunrrernneenneeeenncrennnnnes 12
Gambar 9. (a) potensial permukaan dan sentral, serta (b) tingkat

energi dari SG MOSFET dengan silicon body beradius 4

nm dan ketebalan oksida 1 nm (Noor dkk., 2019). ............... 14
Gambar 10. Arus terobosan gate sebagai fungsi tegangan gate dari

SG MOSFET dengan berbagai jari-jari dan ketebalan

oksida (Noor dKkK., 2019). ...cceeuureerneeernnnrenneeenneereneeernneeeennns 15
Gambar 11. (a) Susunan GaN NW yang difabrikasi dengan

fotolitografi dan teknik hibrid etching, (b) proses

pengisian resis untuk membuat kontak, (c) penampang

melintang citra SEM dan (d) sketsa 2-D dari transistor

berbasis GaN NW (Noor dkK., 2021).....cccceeeerunreenneeennnnrennnnnns 16

Prof. Fatimah Arofiati Noor | xi



Gambar 12.

Gambar 13.

Gambar 14.

Gambar 15.

Gambar 16.

Gambar 17.

Gambar 18.

Gambar 19.

Gambar 20.

Gambar 21.

Gambar 22.

xii

Karakteristik Id-Vds dari divais (a) GaN-FETs;o,, dan (b)

GaN-FET 03 (NOOT dKK., 2021). cevuueernnrennnneenneeenneeernnneennnnes 19
Hasil fitting dari Id dan GO dengan variasi diameter

untuk data eksperimen GaN-FET 05 (Noor dkk., 2021)........ 20
Struktur kristal model katalis Cu(111) (a) tampak

samping dan (b) tampak atas (Yutomo dkk., 2022). ............. 23

Kemungkinan site adsorpsi spesies sumber karbon di

(a,c,e) permukaan dan (b,d,f) sub-permukaan katalis

(a,b) Cu, (c,d) Cu—Co, dan (e,f) Cu—-Ni (Yutomo dkk.,

D023) . +eeueeeeeeeeeeeeeeeeeeeee et eeateeateeateeateeateeaeeaaeeateeneeneeateenes 25
Energi bebas Gibbs (AGads) adsorpsi sebagai fungsi pH2

dari spesies sumber karbon pada katalis (a) Cu, (b)

Cu—Co, dan (c) Cu—Ni (T diatur pada 1000°C). Energi

bebas Gibbs adsorpsi (AGads) sebagai fungsi T dari

spesies sumber karbon pada katalis (d) Cu, (e) Cu—Co,

dan (f) Cu—-Ni (pH2 diatur pada 10-2 Torr) ( Yutomo

AKK., 2023).c.veeeeereereeeeeeeeeeeeeeneeseeeeseseneeseseeesesessesenessesesens 29
Profil energi dari difusi monomer C pada katalis (a,d)
Cu, (b,e) Cu—Co, dan (c,f) Cu-Ni (Yutomo dkk., 2023).......... 30

Tampak atas dari kemungkinan site adsorpsi di
permukaan katalis (a) Cu murni, (b) Cu-Ni-1, (c) Cu—Ni-

2, dan (d) Cu—-Ni-3 (Yutomo dkk., 2022).....ccccuueererrrunreeenennnn. 32
Energi adsorpsi terendah dari spesies sumber karbon di
atas permukaan katalis Cu-Ni (Yutomo dkk., 2022). ........... 33

(a) Site oktahedral (octa) yang mungkin dan (b) energi
adsorpsi minimum dari adsorpsi spesies monomer C

pada sub-permukaan dari katalis Cu dan Cu-Ni

(Yutomo dKK., 2022). c...creerreennerernnerereereeneneeeneeeenneseennneennes 33
Populasi relatif dari spesies sumber karbon pada katalis

Cu, Cu—Ni-1, Cu-Ni-2, dan Cu—Ni-3 pada berbagai

variasi temperatur: (a) 600 °C, (b) 800 °C, (c) 1000 °C, dan

(d) 1200 °C (Yutomo dKK., 2022).......ccveverereeeereerereseeeeennns 35
Profil energi dari difusi monomer C pada katalis (a,d)

Cu, (b,e) Cu—-Ni-1, dan (c,f) Cu-Ni-3 (Yutomo dkk.,

2022). teetueeeetiie et eee e et e e e et s e e rane e e eran e eeeannaes 37

Forum Guru Besar Institut Teknologi Bandung



DAFTAR TABEL

Tabel 1. Energi adsorpsi (Eads) dan jarak setimbang (ZA) spesies
sumber karbon di permukaan dan sub-permukaan katalis
Cu (Yutomo dKK., 2022). ...cceuueeruneeeiiieienieeeeneneennesesnneeesnnesesnnnaes 26
Tabel 2. Energi adsorpsi Eads minimum dan site terkait dari spesies
sumber karbon di permukaan dan sub-permukaan katalis
Cu-M (M=Co, Ni) dengan konsentrasi M adalah 18,75%
(Yutomo dKK., 2023)....ceeeuereiunererniererneeernereeneserneseceneeeennesesnnnees 27

Prof. Fatimah Arofiati Noor xiii



Xiv Forum Guru Besar Institut Teknologi Bandung



1 PENDAHULUAN

Dewasa ini, ilmu komputasi telah muncul sebagai mitra yang kuat untuk studi
eksperimen dan teoretis. Dipercepat oleh peningkatan teknologi komputer
dan kemunculan metode-metode komputasi yang baru, ilmu komputasi
menjadi salah satu cabang ilmu sains yang berkembang dengan pesat. Dalam
perjalanan menuju masa depan yang semakin cerdas dan terhubung,
komputasi material dan divais elektronik telah menduduki tempat sentral
sebagai alat yang memungkinkan para ilmuwan dan insinyur untuk menggali
kompleksitas material dan merancang perangkat elektronik dengan akurasi
tinggi dan efisiensi yang belum pernah terjadi sebelumnya.

Material adalah pondasi dari semua perangkat elektronik. Bagaimana
atom-atom dalam sebuah bahan berinteraksi satu sama lain akan
memengaruhi sifat-sifatnya. Komputasi material memungkinkan ilmuwan
untuk memasuki dunia elektron dan atom. Dengan menggunakan metode
komputasi skala elektronik atau atomik, para ilmuwan dapat memprediksi
sifat-sifat dasar suatu material misalnya sifat listrik, magnet, optik, dan
termoelektrik. Bahkan, komputasi material dapat digunakan untuk
mempelajari proses material. Dalam beberapa kasus, pendekatan komputasi
dapat menjadi jalan satu-satunya untuk mempelajari respons material dalam
kondisi ekstrim yang tidak dapat dilakukan dalam laboratorium, misalnya
kondisi tekanan tinggi, temperatur tinggi, kontaminan zat berbahaya, dan
radiasi nuklir. Sebagai contoh, perubahan sifat sebuah metal atau keramik
dalam proses sintering yang normalnya dipelajari menggunakan furnace di
laboratorium dan perangkat karakterisasi pendukung dapat juga dipelajari
dengan menggunakan metode komputasi material dalam skala atomik.
Dengan menggunakan berbagai macam input kondisi lingkungan termasuk
temperatur yang tinggi, semua karakteristik fisika dan kimia dapat diketahui
jika simulasi dijalankan dengan prosedur yang benar.

Di samping komputasi material, komputasi divais elektronik juga
memiliki prospek yang sangat besar. Transistor, diode, sensor, dan perangkat
elektronik lainnya adalah jantung dari perangkat modern. Mempelajari
bagaimana merancang, mengoptimalkan, dan menyimulasikan kinerja
perangkat tersebut merupakan kunci dalam pengembangan teknologi
terbaru. Dengan menggunakan komputasi divais elektronik, para ilmuwan
dapat menghindari pembuatan prototipe fisik yang mahal dan memakan
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waktu. Sebaliknya, mereka dapat menguji desain mereka secara komputasi,
menghemat waktu dan biaya pengembangan yang signifikan. Pengujian
virtual ini memungkinkan untuk mengidentifikasi masalah potensial,
memperbaiki desain, dan menguji berbagai skenario tanpa harus membuat
prototipe fisik setiap kali. Komputasi divais elektronik dapat membantu dalam
menggali berbagai konfigurasi dan desain, untuk dapat menentukan
kombinasi terbaik dari komponen elektronik untuk mencapai efisiensi dan
kinerja yang maksimal. Hal ini memastikan bahwa perangkat yang diproduksi
memiliki kualitas yang tinggi dan memenubhi standar yang diperlukan.

Melihat potensi yang besar dari bidang komputasi material dan divais
elektronik, tulisan ini akan memaparkan beberapa pekerjaan penulis yang
secara konsisten menekuni bidang tersebut. Pada bagian pertama akan
dipaparkan upaya optimasi kinerja metal oxide-semiconductor field effect
transistors (MOSFETs) menggunakan pendekatan komputasi divais elektronik.
Sedangkan, pada bagian kedua akan dipaparkan metode komputasi material
yang digunakan untuk mempelajari mekanisme penumbuhan grafena.
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2 SIMULASIDIVAIS ELEKTRONIK PADA MOSFET

2.1 MOSFETs

Field-effect transistor (FET) merupakan divais yang paling penting untuk
integrated circuit (IC) berdensitas tinggi seperti mikroprosesor dan memori.
Prinsip kerja dari field-effect transistor (FET) pertama kali diusulkan pada tahun
1930 oleh Lilienfeld an Heil (Sze dan Ng, 2006). Metal-oxide semiconductor field-
effect transistor (MOSFET) adalah komponen utama dan yang paling populer
pada keluarga FET. FET dibagi menjadi tiga kelompok berdasarkan sejarah
dari pembentukan kapasitor gate, yaitu: IGFET (insulated-gate FET), JFET
(junction FET), dan MESFET (metal-semiconductor FET) seperti yang
diilustrasikan pada Gambar 1.

MOSFET
T (oxide dlClCClrlL") MODFET
(insulator gate) HFET (doped high-E.,)
FET —— JFET (Ngh-Ey) HIGFET
(p-n junction gate) (undoped high-E;)
MESFET

(Schottky gate)
Gambar 1. Pohon keluarga dari field-effect transistor (FET) (Sze dan Ng, 2006).

Gate pada IGFET adalah insulator, sedangkan pada JFET atau MESFET,
kapasitor gate terbuat dari lapisan sambungan p-n atau Schottky barrier. IGFET
dibagi lebih lanjut menjadi MOSFET/MISFET (metal-insulator-semiconductor
FET) dan HFET (heterojunction FET). Dalam MOSFET, secara spesifik
insulatornya adalah lapisan oksida terdeposisi, sedangkan dalam MISFET,
insulatornya adalah lapisan dielektrik. Pada cabang HFET, material gate
adalah lapisan semikonduktor dengan energi gap tinggi.

FET menyediakan banyak sifat menarik untuk dimanfaatkan sebagai
switching analog seperti amplifier impedansi masukan tinggi, amplifier
gelombang mikro, dan sirkuit terpadu digital. Dibanding dengan transistor
bipolar, FET memiliki impedansi input yang tinggi sehingga cocok dengan
standar sistem gelombang mikro. Pada tingkatan arus yang tinggi, FET
mempunyai koefisien temperatur negatif sehingga arus akan turun sebagai
efek dari peningkatan temperatur. Kondisi ini menyebabkan distribusi
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temperatur pada divais menjadi lebih seragam sehingga terhindar dari
kehilangan termal dan kerusakan lanjutan yang mungkin dapat terjadi pada
bipolar transistor. Divais FET stabil secara termal, bahkan ketika area
aktifnya besar atau ketika banyak divais dihubungkan secara melintang. FET
tidak mengalami penyimpanan pembawa muatan minoritas karena tidak ada
sambungan p-n bias maju, sehingga memiliki kecepatan peralihan sinyal yang
lebih tinggi (Sze dan Ng, 2006).

Reduksi dimensi gate dari divais FET dalam produksi IC telah dilakukan
sejak tahun 1970. Dimensi terus direduksi pada kecepatan yang stabil dan
akan berlanjut di masa yang akan datang. Reduksi dimensi divais sangat
ditentukan oleh dua prasyarat, yaitu performa dan densitas. Jumlah
komponen per IC telah meningkat secara eksponen. Dikarenakan tantangan
peningkatan teknologi dan biaya fabrikasi, diprediksi laju peningkatan akan
turun. Namun, satu juta divais atau lebih per cip telah berhasil dicapai pada
tahun 2000 dengan teknologi 0,1 um.

2.2 Penskalaan MOSFETs dan Tantangannya

Sejak tahun 1965, Gordon Moore mengamati bahwa jumlah transistor per
inch? pada IC meningkat dua kali lipat setiap tahunnya. Moore memperdiksi
tren ini akan terus berlangsung. Meskipun pada tahun-tahun berikutnya
perkembangannya sedikit melambat, namun kepadatan meningkat dua kali
lipat setiap 18 bulan dan ini adalah definisi terbaru dari Hukum Moore. Dalam
beberapa tahun terakhir, penskalaan hukum Moore pada teknologi metal-
oxide-semiconductor (MOS) masih tetap berjalan dengan kecepatan seperti
yang ditunjukkan oleh Gambar 2. Secara khusus, silikon dioksida (SiO-)
sebagai bahan dielektrik gate diprediksi akan mencapai batas penskalaan,
sehingga memberikan tantangan besar untuk melanjutkan pengembangan
MOSFET (Packan, 1999).

MOSFET terdiri atas tiga terminal yaitu: drain (D), source (S) yang
terkoneksi atau terisolasi akibat tegangan yang diaplikasikan pada terminal
gate (G). Seperti yang ditunjukkan oleh Gambar 3 (a), proses switching dapat
berlangsung melalui pemanfaatan kapasitor gate. Muatan positif dan negatif
terbentuk pada sepanjang saluran kapasitor gate dan dipengaruhi oleh
polaritas tegangan yang bekerja pada terminal gate. Muatan pada saluran gate

4 | Forum Guru Besar Institut Teknologi Bandung



dapat menghubungkan atau mengisolasi terminal drain dan source bergantung
pada tipe muatan di saluran gate.

Transistors
Per Die

107 4G

@ 1965 Actual Data 2G

1
10°- m MOS Arrays o MOS Logic 1975 Actual Data 256M 512M
108 1975 Projection 128M P“a(r"iunl:
entium®
Memo
107 >

Pentium® Il
A Microprocessor Pentium®ll

108 Pentium®

105

104
103
102
101

10°
1960 1965 1970 1975 1980 1985 1990/ 1995 2000 2005 2010

Gambar 2. Hukum Moore yang menjadi panduan perkembangan jumlah transistor dalam IC (Packan,
1999).

Channel

Channel (L)

4+ +4

|

(a) (b)

Gambar 3. (a) Skematik MOSFET yang memiliki tiga terminal, dan (b) diagram pita dari MOSFET.

Beberapa sifat dari material dielektrik gate, misalnya SiO,, berpengaruh
pada pengoperasian MOSFET. Muatan pada gate dan daerah channel terisolasi
secara elektrik oleh energi gap (E;) dari SiO,, seperti yang ditunjukkan pada
Gambar 3 (b). Selain itu, antarmuka antara SiO, dan substrat Si di bawahnya
harus memiliki kualitas yang baik secara elektrik, sehingga memungkinkan
garis medan listrik yang tercipta di elektroda gate menyusup ke wilayah
saluran untuk mengakumulasi atau membalikkan muatan permukaan
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(Kawamoto dkk., 2001). Muatan yang diinduksi, Q, pada channel diberikan
oleh,

Q = CoxV, 1)
di mana V adalah tegangan kapasitor gate dan C,, adalah kapasitansi
kapasitor gate, yang dapat dimodelkan sebagai kapasitor plat sejajar:

C,, = —2x£0 (2)

tox

Di mana k,,, &, dan t,, adalah konstanta dielektrik relatif, permitivitas dari
ruang hampa, dan ketebalan dari material dielektrik. Arus drain-source untuk
MOSFET dapat dituliskan dengan,

Igs = %//‘Cox¥(Vgs - Vth)- (3)
Di mana u adalah mobilitas channel, W adalah lebar channel, L adalah panjang
channel, Vs adalah potensial gate-source, dan Vi, adalah tegangan ambang
(threshold voltage). Dari Persamaan (2) dan (3), dapat diketahui bahwa arus
yang mengalir antara drain dan source meningkat ketika dimensi lateral (L)
dan vertikal (t,,) dari divais direduksi. Untuk meningkatkan performa,
MOSFET secara intensif telah diperkecil hingga skala sub-mikron, dan sebagai
konsekuensinya dimensi dari terminal gate SiO, akan berada pada skala sub-
nano. Kebocoran arus yang besar akan terjadi dan kehilangan daya akan
menjadi signifikan ketika dimensi gate kurang dari 1,5 nm (Kawamoto dkk.,
2001).

Sebagai solusi dalam mereduksi kebocoran arus, upaya pertama
difokuskan pada pengembangan material dielektrik dengan konstanta
dielektrik (k) yang tinggi untuk terminal gate. Material dielektrik dengan k
yang tinggi didefinisikan sebagai material dielektrik yang nilai k nya lebih
tinggi dari SiO,. Ide dasar dalam menggunaan material dengan k tinggi adalah
dengan meningkatkan ketebalan dari gate agar kebocoran arus tereduksi. Di
sisi lain, kapasitansi meningkat sesuai yang dideskripsikan sebagai berikut:

€0KHigh—k
CHigh-k = ———— (4)
tHigh—k
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Dengan kapasitansi gate dijaga konstan, dari Persamaan (2) dan (4), maka
diperoleh sebagai berikut:

KHigh—k
tHigh-k = - Lox- ()

Kox

Persamaan (5) sering diekspresikan dalam bentuk ketebalan ekuivalen oksida
(EOT) yang didefinisikan sebagai ketebalan dari SiO, yang menyediakan
kapasitansi gate yang sama dengan material k tinggi, sebagai berikut:

Kox
L (6)
KHigh—k High—k.

EOT =t,, =

Pada beberapa tahun terakhir, banyak material dielektrik k tinggi yang
telah dipelajari untuk menggantikan SiO, seperti ZrO,, Ta,0s, La,0s, Al,Os,
HfO,, Y,0;, TiO,, SrTiOs;, Lu,O; (Copel dkk., 2000; Ferrari dkk., 2007; Green
dkk., 2001). Oksida berbasis Hf menunjukkan potensi terbaik daripada
kandidat lain yang tersedia karena baiknya sifat dielektrik, dan kestabilan
termal yang baik ketika membentuk antarmuka dengan substrat silikon
(Gusev dkk., 2003; Kim dkk., 2005). Secara kusus, Hf-Silikat dan paduan
nitridanya memiliki konstanta dielektrik yang cukup tinggi, yaitu 8-15, serta
memiliki kestabilan termal tinggi, karakteristik kebocoran yang lebih baik,
dan kecepatan degradasi yang lebih rendah dari HfO, (Chowdhury dan Misra,
2007). Karena alasan ini, Hf-silikat diprediksi lebih menjanjikan sebagai
pengganti SiO..

2.3 OptimasiKinerja MOSFETs

Dalam beberapa tahun terakhir, kami aktif menggunakan komputasi divais
elektronik untuk mengoptimasi kinerja MOSFETs. Hal ini dilakukan dengan
mempelajari transmitansi elektron serta arus terobosan yang melewati
lapisan antarmuka antara lapisan dielektrik dengan lapisan MOS (Noor dkk.,
2010a; Noor dkk., 2010b; Noor dkk., 2010c; Noor dkk., 2012; Noor, dkk., 2014a;
Noor dkk., 2014b; Noor dkk., 2015). Studi ini dilakukan dengan pendekatan
analitik (pendekatan fungsi gelombang Airy) maupun numerik (metode
transfer matrik) yang diawali dengan mengekspresikan transmitansi elektron
di bawah efek kopling antara gerak longitudinal dan transversal serta massa
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anisotropik. Setelah itu, transmitansi yang diperoleh digunakan untuk
menghitung arus terobosan.

Hasil kalkulasi arus terobosan kemudian dibandingkan dengan hasil
eksperimen dengan menggunakan beberapa parameter fitting. Akhirnya,
parameter fitting digunakan untuk menghitung transmitansi dan arus
terobosan sebagai fungsi kecepatan fasa elektron pada gate metal, sudut
datang elektron, dan ketebalan oksida ekuivalen. Pada pembahasan ini,
struktur kapasitor TiN,/HfSiO«N/SiO,/p-Si digunakan sebagai fokus kajian,
dengan diagram pita energi seperti yang ditunjukkan pada Gambar 4. TiNy
dipilih karena memiliki titik lebur yang tinggi, konduktivitas termal yang
tinggi, keras dan sifat anti korosif yang baik sehingga cocok untuk gate metal
pada MOS (Mizuno dkk., 2005).

—s—— Level vakum
N
(pm /
@, P
B E
- o C
ey ____{A_ — E_g‘a_ _|ul [Egs 4 _ Ee
E,
Gerbang i Substrat
metal | HfO, Si
]
i | ]
: 1 A
1 | Q !
1 (XN

Gambar 4. Diagram pita energi struktur MOSFET TiN,/HfSiOxN/SiO»/p-Si (Noor dkk., 2010).
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Gambar 5. (a) Transmitansi elektron sebagai fungsi sudut datang elektron, dan (b) Sistem koordinat
yang digunakan dalam kalkulasi ini (Noor dkk., 2015).
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Gambar 5 (a) menunjukkan transmitansi elektron sebagai fungsi sudut
datang elektron terhadap penghalang pada rentang -80° hingga 80°. Dalam
kalkulasi ini, tebal lapisan HfSiOxN dan SiO, berturut-turut diatur sebesar 2,5
nm dan 0,5 nm, selanjutnya efek kopling energi kinetik tranversal dan
longitudinal juga disertakan. Kami mengkalkulasi transmitansi dengan sudut
datang elektron 6 dan ¢, seperti yang ditunjukkan oleh sistem koordinat
elektron pada Gambar 5(b), di mana ¢ diatur tetap n/2 dan hanya
memvariasikan 6 . Dari Gambar 5(a), transmitansi menurun akibat
bertambahny kecepatan fasa elektron di gate. Di sisi lain, transmitansi akan
maksimal jika sudut datang elektron adalah 0°. Hal tersebut menunjukan
bahwa pada saat sudut datang elektron 0°, elektron akan bergerak lebih
mudah.
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Gambar 6. (a) Transmitansi dan (b) densitas arus terobosan elektron pada kapasitor MOS yang
dikalkulasi tanpa dan dengan mempertimbangkan efek kopling dari energi kinetik
transversal dan longitudinal (Noor dkk., 2010b).

Gambar 6 (a) menunjukkan transmitansi elektron yang bergerak dari gate
metal dengan kecepatan fasa dalam rentang 1,5-2,5 x 10° m/s dan menerobos
penghalang yang terdiri dari 2,5 nm HfSiO:N dan 0,5 nm SiO, pada tegangan
oksida 1 V dengan dan tanpa mempertimbangkan efek kopling energi kinetik
transversal dan longitudinal. Dari gambar terlihat bahwa transmitansi
meningkat seiring dengan meningkatnya energi elektron datang. Saat
elektron datang dengan energi lebih tinggi dari tinggi penghalang,
transmitansi menunjukkan perilaku osilasi. Selain itu, hasil kalkulasi
transmitansi tanpa memasukkan efek kopling menunjukan hasil yang lebih
tinggi dari kalkulasi dengan mempertimbangkan kecepatan fasa elektron di
gate. Sebagai tambahan, dengan meningkatkan kecepatan elektron di gate
dapat menurunkan transmitansi. Hal ini disebabkan oleh kecepatan elektron
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di gate yang dapat membuat potensial penghalang efektif menjadi lebih tinggi
dari penghalang.

Dengan menerapkan parameter yang sama dalam perhitungan pada
Gambar 6 (a), densitas arus terobosan elektron kemudian dihitung, dengan
hasil seperti ditunjukkan pada Gambar 6(b). Dari gambar terlihat bahwa
densitas arus terobosan meningkat seiring dengan peningkatan tegangan
oksida. Namun, proses terobosan arus dari gate metal ke substrat silikon tidak
terjadi saat tegangan oksida kurang dari 0,53 V, karena elektron yang berada
di tingkat Fermi TiN (gate) tidak dapat menempati daerah terlarang pada celah
pita substrat p-Si. Densitas arus terobosan yang dihitung tanpa melibatkan
efek kopling energi kinetik longitudinal dan transversal menunjukkan nilai
tertinggi jika dibandingkan dengan yang dihitung dengan melibatkan efek
kopling.

Selain itu, densitas arus terobosan dapat tereduksi dengan memperbesar
kecepatan elektron gate Hal tersebut dikarenakan tinggi penghalang V(2)
meningkat akibat meningkatnya kecepatan fasa dari elektron gate.
Selanjutnya, kemiringan pada kurva Gambar 6 (b) terlihat identik yang
mengindikasikan bahwa modifikasi potensial penghalang dapat
mengkompensasi massa efektif elektron dari potensial penghalang. Model
yang dikembangkan dengan menyertakan kecepatan fasa elektron di gate
dapat digunakan wuntuk menjelaskan pengamatan eksperimen yang
menunjukkan peningkatan kecepatan operasi transistor MOS akibat injeksi
elektron berkecepatan tinggi (Mizuno dkk., 2005).
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Gambar 7. (a) Kerapatan arus terobosan dari kapasitor MOS sebagai fungsi ketebalan oksida ekuivalen
dan (b) Kerapatan arus terobosan dari kapasitor MOS pada orientasi substrat yang berbeda
(Noor dkk., 2012).

10 | Forum Guru Besar Institut Teknologi Bandung



Untuk memverifikasi efek energi kinetik longitudinal dan transversal serta
ketebalan oksida ekuivalen (EOT) terhadap arus terobosan, arus terobosan
dihitung untuk lapisan antarmuka SiO, dan HfSiO:N dengan dan tanpa efek
kopling yang ditunjukkan pada Gambar 7 (a). Dari hasi perhitungan, terlihat
bahwa efek kopling tidak dapat diabaikan dalam perhitungan arus terobosan
pada kapasitor MOS untuk lapisan HfSiO.N yang tebal. Selain itu, ketika
ketabalan oksida ekuivalen (EOT) dari HfSiO«N ditingkatkan, arus terobosan
akan tereduksi. Hasil ini mengkonfirmasi bahwa penggunaan HfSiO.N
sebagai oksida gate dapat mereduksi arus terobosan.

Kami juga mendemonstrasikan pengaruh orientasi substrat terhadap arus
terobosan yang ditampilkan pada Gambar 7 (b). Di sini, kami menggunakan
sudut datang elektron 0° dan kecepatan elektron gate 10° m/s. Dari hasil
perhitungan dapat dilihat bahwa arus terobosan memiliki karakteristik yang
sama pada orientasi substrat Si(100), Si(110), dan Si(111). Artinya arus
terobosan dalam kapasitor TiN,/HfSiO.N/SiO,/p-Si tidak dipengaruhi oleh
orientasi substrat. Hasil tersebut konsisten dengan studi analisis sebelumnya
(Khairurrijal dkk., 2009).

2.4 Desain Cylindrical Surrounding-Gate (SG) MOSFET

Teknologi penskalaan MOSFET bulk telah mendekati batasan fisik, dan
sebagai hasilnya cylindrical surrounding-gate (SG) MOSFET mendapatkan
perhatian riset yang tinggi (Cheng dkk., 2013; Smaani dkk., 2013). SG MOSFET
tidak hanya menyediakan kontrol gate yang lebih baik untuk meminimisasi
efek saluran pendek, tetapi juga memiliki probabilitas arus terobosan gate
yang rendah ketika dibandingkan dengan gate planar yang ketebalan
dielektriknya sama. Arus terobosan gate, yang merupakan efek negatif yang
tidak diinginkan akibat penskalaan terus menerus, adalah pertimbangan
penting untuk pengembangan divais. Dalam konteks pengembangan simulasi
divais, model analitik sederhana dari SG MOSFET sangat diperlukan.

Dalam kasus SG MOSFET, kami mengembangkan prosedur formulasi
analitik untuk arus terobosan gate, di mana kami mengaplikasikan metode
Wentzel-Kramers-Brillouin (WKB) dengan pendekatan massa efektif (Chaves
dkk., 2012). Teknik ini relatif mudah karena integrasi numerik tidak
terkandung pada Persamaan akhir. Tidak hanya efek medan listrik, model ini
juga mempertimbangkan efek pengurungan kuantum akibat kecilnya
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diameter SG MOSFET yang jarang dipertimbangkan oleh beberapa penelitian
sebelumnya. Tingkat energi yang diisi oleh ele ktron merupakan parameter
terpenting untuk kalkulai arus terobosan gate. Ketika tingkat energi
ditemukan, probabilitas transmisi elekton yang melewati penghalang gate
oksida dapat dikalkulasi.

Gambar 8 (a) menunjukkan penampang melintang dari SG MOSFET yang
ideal. Pada tegangan gate yang rendah, elektron hanya terkurung oleh
penghalang oksida ketika potensial saluran berbentuk rata. Ketika tegangan
gate tinggi diaplikasikan, potensial mulai melengkung sehingga pengurungan
kuantum struktural dan elektrikal akan terjadi seperti ditunjukkan pada
Gambar 8 (b).
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Gambar 8. (a) Skema penampang melintang dan (b) diagram pita energi dari SG MOSFET sepanjang
pemotongan tegak lurus saluran (Noor dkk., 2019).

Untuk mendapatkan potensial rata-rata medan yang digunakan dalam
kalkulasi tingkat energi, diperlukan ekspresi analitik dari potensial
elektrostatik versi kuantum. Untuk itu, langkah pertama adalah menentukan
versi kuantum dari potensial permukaan dan sentral. Langkah kedua adalah
pendekatan analitik dengan menggunakan formula kuadratik untuk
menghubungkan potensial sentral dan permukaan. Kami dapat mendekati

potensial permukaan kuantum 2" secara analitik sebagai berikut:

(7)

M Q?M
v =

COX

-y +4¢;
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di mana QiQM adalah densitas muatan kuantum, Cyyx = &,,/RIn(1+
tox/R) adalah kapasitansi gate oksida, ¢,, adalah permitivitas oksida, t,,
adalah tebal oksida, R adalah jari jari lapisan silikon, V; adalah tegangan gate,
dan Aeg; adalah fungsi kerja gate.

Kemudian, potensial sentral kuantum ng dapat dirumuskan sebagai
berikut:

oM 2kT q°n; (8)
l/) =V- [ ZeSikT(l—aQM)]'

Di mana V adalah tingkat quasi-Fermi elektron, k adalah konstanta Boltzman,
T adalah temperatur, g adalah muatan elektron, R, = R — z,;, z; adalah inversi
muatan centroid, n; adalah densitas pembawa muatan intrinsik, eg; adalah
permitivitas elektron, dan a® adalah konstanta yang bergantung pada
tegangan bias gate.

Selanjutnya, bentuk dari potensial elektrostatik 1D sepanjang saluran di-
fitting dengan fungsi 2" dan ¢§M ke dalam fungsi kuadratik, seperti berikut:
P =& + (W2 - @) ©)
Selanjutnya, pita konduksi yang dapat digunakan sebagai potensial medan

rata-rata dalam Persamaan Schrddinger untuk mendapatkan tingkat energi
dapat dituliskan sebagai berikut:

Ec(r) =2~ qb(™). 10)

Bentuk analitik dari pita konduksi kuantum tersebut dapat digunakan sebagai
potensial medan rata-rata potensial untuk menyelesaikan Persamaan
Schrodinger.

Untuk menentukan tingkat energi yang berkaitan dengan potensial medan
rata-rata pada Persamaan (10), Persamaan Schrodinger dalam koordinat
silinder diberikan oleh persamaan berikut:

n? re* 19 , 1 9% 11
3+ 75+ 520| Y @ 0) + E(P(,9) = Eynon, ¥ (T, 0). (D)

2Myy

Di mana h, m,, dan W(r, @) adalah konstanta Planck, massa efektif sepanjang
arah radial, dan solusi fungsi gelombang. Tidak ada solusi analitik sederhana
dari Persamaan (11). Oleh sebab itu kami menggunakan pendekatan alternatif
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berdasarkan teori perturbasi kuantum, di mana tingkat energi dapat dibagi
menjadi dua bagian sebagai berikut:

hz)(i%,nr,n(p 1 (12)
2my,R? vilrne:

Ev,nr,mp =

Suku pertama pada ruas kanan adalah tingkat energi non-pertubasi yang
diperoleh dengan menyelesaikan Persamaan (11) ketika E.(r) = 0. Suku
kedua pada ruas kanan berkaitan dengan solusi untuk tingkat energi di bawah
kondisi perturbasi. Untuk mengakomodasi hal tersebut, kami menggunakan
formulasi empiris sebagai berikut.

1 2 (13)
El%,nr,nq, =Eq — m <1 —> (ECO - Ecs)

2
Xonrng

Gambar 9 (a) dan (b) membandingkan potensial permukaan dan sentral
serta tingkat energi yang dikalkulasi menggunakan perumusan analitik yang
dikembangkan dalam penelitian ini dengan yang diperoleh melalui metode
konsisten diri (self-consistent method). Gambar tersebut menunjukkan hasil
yang diperoleh dari metode analitik yang kami kembangkan sesuai dengan
metode konsisten diri (self-consistent method). Metode konsisten diri (self-
consistent method) merupakan metode yang cukup sulit dan sangat
mengonsumsi waktu sehingga kurang cocok untuk simulasi divais.
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Gambar 9. (a) potensial permukaan dan sentral, serta (b) tingkat energi dari SG MOSFET dengan silicon
body beradius 4 nm dan ketebalan oksida 1 nm (Noor dkk., 2019).
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Gambar 10. Arus terobosan gate sebagai fungsi tegangan gate dari SG MOSFET dengan berbagai jari-
jari dan ketebalan oksida (Noor dkk., 2019).

Dikarenakan kami tertarik dalam mengembangkan ekspresi sederhana
dari arus terobosan gate, kami memilih formulasi analitik pendekatan WKB
sebagai berikut:

J= Zv,nr,n(p ]v,nr,n,p = Zv,nr,nq, Nv,nr,nq, Tv,nr,nq,‘ (14)

di mana Ny, n, adalah jumlah elektron yang mengisi setiap sub-pita energi,
dan Toneng adalah waktu hidup elektron pada keadaan elektronik tertentu.

Perumusan lengkap dari Nynpng dan Toneng dapat dilihat pada Ref. (Noor
dkk., 2019).

Arus terobosan gate yang dikalkulasi dengan model ini menunjukkan
kesesuaian dengan yang diperoleh melalui simulasi konsisten diri (self-
consistent method) pada daerah tegangan operasi 0-1,4 V, jari-jari silikon 4-12
nm, dan ketebalan oksida gate 1-3 nm, seperti yang ditunjukkan oleh Gambar
10. Arus terobosan menurun ketika ketebalan lapisan oksida meningkat. Hal
tersebut dapat terjadi karena medan listrik yang melewati oksida menurun
akibat bertambahnya ketebalan oksida. Dengan mereduksi jari-jari R akan
meningkatkan pengurungan kuantum karena jumlah keadaan elektronik
meningkat. Di sisi lain, mereduksi R akan menyebabkan inversi muatan
sehingga lebih terdistribusi pada saluran silikon. Hal ini menyebabkan
reduksi kedalaman sumur kuantum sehingga arus terobosan menjadi
meningkat. Inilah penyebab mengapa semakin kecil R menyebabkan arus
terobosan semakin meningkat. Hasil ini sesuai dengan hasil yang diperoleh
pada MOSFET double-gate dan ultra-thin body (Chang dkk., 2002; Nagaraju dan
Dasgupta, 2006). U
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Kami juga melakukan investigasi pada karakteristrik arus-tegangan non-
linier pada transistor gallium nitride nanowire (GaN NW) berarsitektur vertikal
dengan mengembangkan formula Landauer-Biittiker ( Noor dkk., 2021).
Transistor berbasis GaN NW merupakan kandidat perangkat konversi energi
masa depan yang menawarkan resistansi rendah, laju on/off yang cepat,
frekuensi tinggi, dan efisiensi konversi energi yang tinggi (Reusch dan
Strydom, 2015; Zhang dkk., 2016). Dalam pengembangan model, kami
membandingkan hasil teoritik dengan data eksperimen dari Yu dkk. (Yu dkk.,
2016), dan Fatahillah dkk. (Fatahilah dkk., 2019), untuk memastikan
keakuratan. Transistor GaN NW yang dikembangkan oleh dua kelompok riset
tersebut memiliki perbedaan pada material dielektriknya, yaitu SiO. dan
Al,Os. Sketsa dari transistor berbasis GaN NW ditunjukkan pada Gambar 11.

W ~GaN
+GaN/p-GaN

M so, 410,

B Gate

M so

Gambar 11. (a) Susunan GaN NW yang difabrikasi dengan fotolitografi dan teknik hibrid etching, (b)
proses pengisian resis untuk membuat kontak, (c) penampang melintang citra SEM dan
(d) sketsa 2-D dari transistor berbasis GaN NW (Noor dkk., 2021).

Dalam membangun model, kami mengasumsikan bahwa GaN NW adalah
kawat 1-D dengan dua reservoir pada kedua ujungnya, yaitu source dan drain.
Kemudian, panjang gate sama dengan panjang saluran. Arus di dalam kawat
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kemudian direpresentasikan dengan formula sederhana berbasis pekerjaan
Landauer-Biittiker (Bagwell dan Orlando, 1989; Biittiker dkk., 1985),

A
Iehan = GoT, 7’11 (15)

di mana GyT, merepresentasikan konduktansi, g adalah muatan, dan
Ap adalah perbedaan tingkat fermi.

Dalam kasus GaN-FETsi0, dan GaN-FETanos, terdapat beberapa hal yang
perlu dipertimbangkan ketika menggunakan formula Landauer-Biittiker.
Pertama, kemiringan kurva arus drain dan tegangan drain-source (I — Vys)
bervariasi dan bergantung pada tegangan gate-source ( Vy5 ), yang
mengindikasikan bahwa G, tidak konstan. Hal ini berarti bahwa model GaN
NW untuk GaN-FETsio; dan GaN-FETanostidak dapat dipandang sebagai kasus
1-D murni. Kemudian, kami melakukan investigasi dan menemukan bahwa
G, mengikuti pola rapat keadaan elektronik (DOS) untuk kasus material 3-D.
Oleh sebab itu, G, untuk GaN-FETsi0, dapat dimodelkan dengan,

Go = &/ q(Vgs = Ven). (16)

Di mana § adalah parameter fitting untuk GaN-FETsj0,. Namun, untuk GaN-
FETanos yang mempunyai panjang gate yang lebih pendek, G, mengikuti
formulasi sebagai berikut:

Go = {(Q(Vgs - Vth))z' (17)
di mana ¢ adalah parameter fitting untuk GaN-FETanos. Vs berkaitan dengan

tegangan gate-source, dan Vy;, merupakan tegangan ambang.

Pertimbangan kedua dalam penggunaan formula Landauer-Biittiker
adalah tidak overlap-nya struktur gate yang menghasilkan sambungan drain-
channel-source. Kami berargumen bahwa struktur ini akan menghasilkan efek
yang mirip dengan efek dioda, di mana sambungan membuat potensial built-
in. Sebagai konsekuensi, Ay kemudian diformulasikan sebagai berikut:

Ap = q(Vas — Vi) (18)

Di mana V45 adalah tegangan drain-source, dan V;,; adalah potensial built-in
sebagai fungsi tegangan gate-source.

Di sisi lain, konsekuensi dari Persamaan (18) juga berpengaruh kepada
Persamaan (15), di mana pergeseran ohmic dalam karakteristik I; — Vg
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menyebabkan munculnya perilaku arus non-linier. Pada Persamaan (15), arus
disebabkan oleh konduktansi dari saluran yang dapat dikonfirmasi dengan
0lchan/0V4s = 0. Sedangkan dalam MOSFET, arus akan mendekati saturasi
saat Vs menuju tak hingga. Oleh sebab itu, dalam studi ini, arus total dengan
perilaku non-linier dirumuskan sebagai berikut:

lg = Ichan + Lsae (19)

di mana Ig,, adalah arus saturasi.

Dalam kasus GaN-FETsi, dan GaN-FETapos, karena efek hamburan, Ig,
dapat dideskripsikan dengan

Isar = I'hpax, (20)

di mana I" adalah parameter fitting untuk koefisien transmisi saat perangkat
mencapai saturasi akibat efek hamburan. Oleh sebab itu, kondisi quasi-ballistic
tercapai ketika I' < 1, dan balistik ketika I' = 1. I, adalah arus maksimum
yang terjadi saat dl;/0V,;s; = 0, yang memberikan:

Vasmax = Vpi + ﬁ(l + W(Z)) (21)

Di mana W(z) adalah fungsi Lambert W, 8 = 1/kT, k adalah konstanta
Boltzman, T adalah temperatur, A = R/L adalah parameter yang dipengaruhi
oleh karakteristik divais, dan V., adalah V;, saat arus mencapai
maksimum. Pada umumnya, untuk kasus quasi-ballistic, I,,,4, memiliki nilai
sebagai berikut setelah memasukkan dengan Vyg,qx

=1 G 22

Komponen selanjutnya dari Persamaan (21) yang harus ditentukan adalah
potensial V},;. Setelah menginvestigasi data dari GaN-FETs0,, V},; untuk GaN-
FETsi0, dapat dimodelkan dengan persamaan berikut:

Vy; = % w(Z2). (23)

H adalah parameter fitting yang merepresentasikan konsentrasi donor di
dalam divais. Namun, dalam kasus GaN-FETapo; di mana A < 1, W,; dapat
direpresentasikan dengan

AH
Voi  — (Vgs = Ven) + Vio, @3)
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di mana V;, adalah potensial built-in akibat sambungan pn dalam GaN-
FET a1203.

Berdasarkan perumusan di atas, model yang telah dikembangkan hanya
memerlukan tiga parameter (misalnya: I', H, dan ¢) untuk memfitting data
eksperimen dalam rangka memahami fenomena fisis yang terkait. Hasil
permodelan menunjukkan bahwa potensial built-in bergantung pada
tegangan gate-source sehingga arus dapat memiliki karakteristik berbeda
untuk lapisan material oksida yang berbeda. Gambar 12(a) menunjukkan hasil
fitting dari karakteristik I; — V5 dari kasus GaN-FETsi,, yang mana arus
terkalkulasi cocok dengan hasil pengukuran. Hasil ini mengkonfirmasi bahwa
1, ditentukan oleh G, Vj;, dan Iy, seperti yang dimodelkan oleh Persamaan
(19) dan juga menunjukkan bahwa arus tidak dipengaruhi oleh mobilitas

elektron.
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Gambar 12. Karakteristik I; — V4, dari divais (a) GaN-FETsio,, dan (b) GaN-FETaj203 (Noor dkk., 2021).
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Gambar 13. Hasil fitting dari I; dan G, dengan variasi diameter untuk data eksperimen GaN-FETapo03
(Noor dkk., 2021).

Kami juga mempelajari karakteristik GaN-FET 103 dengan menggunakan
permodelan di atas. Hasil fitting karakteristik I; — V5 dari kasus GaN-FET 203
ditunjukkan oleh Gambar 12(b). Hasil perhitungan menunjukkan tidak
terdapat arus maksimum pada transistor GaN-FETa,05. Hal tersebut berarti
bahwa I' = 1 (kasus ballistic) dan jalur bebas rata-rata menjadi relatif besar
dibanding panjang saluran. Hal ini dikarenakan GaN-FETapo; memiliki
panjang gate 0,256 kali lebih pendek dari GaN-FETsi0,, yang mereduksi energi
potensial penghalang elektron dalam saluran dan menyebabkan terjadinya
mekanisme hamburan. Dari analisis devais yang telah dilakukan, dengan
memperpendek panjang gate GaN NW MOSFET maka dapat meningkatkan
jalur bebas rata-rata sehingga koefisien transmisi meningkat.
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3 SIMULASI MATERIAL ELEKTRONIK PADA
PENUMBUHAN GRAFENA

3.1 Urgensi Simulasi Penumbuhan Grafena

Salah satu sumber energi terbarukan yang memiliki potensi besar untuk
dimanfaatkan di Indonesia adalah energi surya. Hal tersebut tidak lepas dari
letak geografis Indonesia yang berada di sekitar garis khatulistiwa sehingga
akan memperoleh cahaya matahari yang optimal setiap tahunnya. Dalam
posisi sinar matahari yang tegak lurus dengan permukaan sel surya, satu
meter persegi modul sel surya mampu menghasilkan 900-1000 watt. Saat ini,
pengembangan teknologi sel surya masih memiliki permasalahan, yaitu
bagaimana untuk terus meningkatkan efisiensi sel dan mereduksi biaya
fabrikasi yang masih tinggi. Oleh sebab itu, riset terkait teknologi sel surya
terutama dari segi materialnya akan terus berkembang dan menjadi topik
yang sangat menarik.

Di sisi lain, grafena (graphene) merupakan material dua dimensi yang
tersusun dari atom karbon yang saling berikatan membentuk hibridisasi sp®
dan kisi hexagonal. Dikarenakan keunikan strukturnya, grafena memiliki
kombinasi sifat yang sangat menarik, yaitu transparan, konduktif, dan
fleksibel. Dengan adanya kombinasi sifat tersebut, grafena memiliki potensi
yang sangat besar untuk diaplikasikan sebagai elektroda konduktif transparan
(transparent conducting electrode, TCE). TCE memiliki peran yang sangat
penting pada teknologi sel surya, yaitu untuk meningkatkan transmitansi
cahaya dan sebagai media transport pembawa muatan. Saat ini, terdapat
beberapa studi yang telah memanfaatkan grafena sebagai TCE pada berbagai
jenis sel surya misalnya sel surya berbasis silikon (Altuntepe dkk., 2020;
Lancellotti dkk., 2020; Shin dkk., 2018), sel surya berbasis organik (Kang dkk.,
2021; Ricciardulli dkk., 2018), ataupun sel surya berbasis perovskite (Heo dkk.,
2017). Berdasarkan studi tersebut, TCE berbasis grafena memiliki performa
yang optimum saat strukturnya adalah grafena beberapa lapis (few-layer
graphene, FLG).

Untuk merealisasikan pemanfaatan grafena sebagai TCE tentunya
diperlukan FLG dalam skala besar, kualitas yang baik, dan jumlah lapisan
yang dapat dikontrol. Sampai saat ini telah banyak metode yang
dikembangkan untuk memproduksi FLG dalam skala besar, namun hanya
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metode deposisi uap kimia (chemical vapour deposition, CVD) yang berpotensi
untuk menghasilkan FLG dengan sifat yang terkontrol dan kualitas yang baik.
Menumbuhkan FLG dengan jumlah lapisan terkontrol sulit dilakukan dengan
menggunakan katalis konvensional. Segregasi tak beraturan dari atom C
sering dijumpai pada katalis dengan kelarutan atom C yang tinggi seperti Ni,
sehingga akan menghasilkan grafena banyak lapis (multi-layer graphene, MLG)
yang terdiri atas berbagai macam jumlah lapisan. Di sisi lain, efek membatasi
diri (self-limiting) pada katalis dengan kelarutan atom C yang rendah, seperti
Cu, dapat menghalagi penumbuhan grafena lapisan tambahan (add-layer
graphene, ALG).

Baru-baru ini, pemaduan katalis Cu dengan logam transisi yang memiliki
kelarutan atom C yang tinggi menunjukkan potensinya untuk menumbuhkan
FLG dengan jumlah lapisan terkontrol. Nikel merupakan logam transisi yang
diketahui dapat dipadukan dengan baik dengan katalis Cu. Katalis Cu-Ni
menunjukkan kestabilan yang baik karena merupakan sistem biner amorf
(binary amorphous system). Liu dkk., telah berhasil menumbuhkan grafena
satu lapis (single-layer graphene, SLG) lebih dari 95% coverage dan grafena dua
lapis (bi-layer graphene, BLG) lebih dari 91% coverage hanya dengan merubah
fraksi atom Ni dari 5,5 at.% menjadi 10,4 at.% (Liu dkk., 2011). Selanjutnya,
Huang dkk berhasil menumbuhkan grafena tiga lapis (tri-layer graphene, TLG)
dengan coverage ~60% pada katalis Cu—Ni dengan fraksi atom Ni sebesar 20.3
at.% (Huang dkk., 2020). Hasil ini memunculkan pertanyaan tentang peran
atom Ni didalam katalis paduan Cu-Ni yang secara signifikan merubah sifat
pembatasan diri dari katalis Cu murni dan berperan menjadi agen dalam
mengontrol jumlah lapisan grafena yang dihasilkan dalam penumbuhan CVD.
Meskipun terdapat beberapa studi yang telah berkontribusi dalam memahami
mekanisme penumbuhan grafena pada katalis Cu-Ni, studi-studi tersebut
belum memberikan penjelasan secara detail dari mekanisme penumbuhan
FLG pada katalis Cu—Ni.

Salah satu permasalahan yang perlu dikaji lebih mendalam adalah
pengaruh konsentrasi atom Ni di dalam katalis paduan Cu-Ni terhadap
mekanisme penumbuhan grafena, di mana mekanisme penumbuhan ini
mengendalikan struktur grafena yang dihasilkan. Di sisi lain, pencarian
kandidat logam transisi baru untuk mendesain katalis paduan berbasis Cu
untuk mengontrol jumlah lapisan grafena perlu dilakukan. Co merupakan
salah satu logam transisi yang dipertimbangkan sebagai kandidat untuk

22 | Forum Guru Besar Institut Teknologi Bandung



menumbuhkan FLG pada penumbuhan CVD karena temperatur aktivasinya
yang relatif rendah dan baik untuk deposisi skala besar. Dikarenakan
kelarutan atom C yang relatif tinggi, atom C cenderung berdifusi ke sub-
permukaan katalis dan mekanisme penumbuhan segregasi akan
berlangsung.. Desain katalis paduan Cu—-Co mungkin menjadi pilihan yang
tepat untuk merealisasikan kontrol jumlah lapisan grafena pada penumbuhan
CVD. Oleh sebab itu, dalam studi ini kami juga ingin mempelajari mekanisme
penumbuhan grafena pada katalis paduan Cu—Co.

Dalam studi ini, terdapat dua jenis katalis yang akan ditinjau, yaitu katalis
Cu murni sebagai model untuk validasi parameter simulasi dan katalis paduan
berbasis Cu. Sistem Cu(111) dipilih sebagai model dasar untuk katalis paduan.
Katalis Cu(111) dimodelkan dengan empat lapis super sel (2x2) seperti yang
ditunjukkan oleh Gambar 14(a). Model katalis Cu(111) memiliki lapisan
vakum setinggi 15 A sepanjang arah sumbu-z seperti yang ditunjukkan oleh
Gambar 14 (b). Selanjutnya, spesies sumber karbon: radikal CH, (n=1, 2, 3) dan
monomer C diletakkan pada sistem katalis untuk optimasi lebih lanjut.

(a) ' (b)

Gambar 14. Struktur kristal model katalis Cu(111) (a) tampak samping dan (b) tampak atas (Yutomo
dkk., 2022).

Analisis energetika, termodinamika, dan kinetika dari adsorpsi spesies
sumber karbon di atas katalis dievaluasi dengan metode DFT yang telah
terimplementasikan pada kode Quantum Espresso ( Giannozzi dkk., 2017;
Giannozzi dkk., 2009). Interaksi elektron valensi dengan inti ion diatur dengan
metode projected augmented wave (PAW). Fungsional generalized gradient
approximation (GGA) berbasis Perdew-Burke-Ernzerhof (PBE) digunakan
untuk mendekati interaksi pertukaran-korelasi. Posisi atom di katalis dan
spesies sumber karbon dioptimasi dengan syarat batas energi sebesar ~13.6
meV dan syarat batas gaya ~25 meV/A. Interaksi lemah van der Waals juga
dipertimbangkan dengan mengimplementasikan pendekatan semi-empiris
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DFT-D2. Kemudian, metode climbing image-nudged elastic band (CI-NEB)
digunakan untuk mengevaluasi kinetika difusi monomer C.

3.2 Pengaruh Jenis Atom M (M=Co, Ni) Terhadap Mekanisme
Penumbuhan Grafena pada Katalis Paduan Cu-M(111)

Pemaduan atom M dilakukan dengan mengganti satu atom Cu dengan satu
atom M pada tiga lapisan teratas sistem katalis Cu(111). Pertimbangan ini
diambil dari analisis energi formasi doping pada kemungkinan konfigarasi
atom M. Sistem paduan dengan atom M (M=Co, Ni) yang berada pada lapisan
berbeda memiliki kestabilan paling tinggi yang diindikasikan dari rendahnya
Ef (Yutomo dkk., 2022). Substitusi tiga atom M akan menghasilkan
konsentrasi paduan sebesar 18,75%. Untuk yang pertama, evaluasi energetik
dimulai dengan melihat interaksi spesies sumber karbon di permukaan katalis
Cu-M. Interaksi ini dapat direpresentasikan dengan energi adsorpsi (Eaqs)
yang dapat dikalkulasi dengan Persamaan dibawah ini:

Eais = Eroral — Esurface - ECHi, (24)

di mana E,, merepresentasikan energi keadaan dasar spesies sumber
karbon teradsorpsi pada katalis, Egyface merujuk kepada energi keadaan
dasar untuk katalis, dan Ecy, merupakan energi keadaan dasar spesies
sumber karbon CH; (i=0, 1, 2, 3) terisolasi. Semua kemungkinan site adsorpsi
spesies sumber karbon di permukaan katalis Cu murni dan paduan Cu-M
ditunjukkan oleh Gambar 15. Model katalis Cu memiliki empat kemungkinan
site adsorpsi di permukaan, seperti yang ditunjukkan oleh Gambar 15(a).
Permukaan katalis Cu—M memiliki 10 site adsorpsi, seperti yang ditunjukkan
oleh Gambar 15(c) untuk katalis Cu—Co dan Gambar 15(e) untuk katalis Cu—Ni.
Spesies monomer C yang teradsorpsi di permukaan katalis diberi label Cyu+.

Hasil kalkulasi energi adsorpsi dan jarak setimbang dari spesies sumber
karbon di permukaan katalis Cu dibandingkan dengan beberapa studi
terdahulu untuk mengecek keakuratan parameter kalkulasi yang digunakan,
seperti yang ditunjukkan oleh Tabel 1. Kami mendapatkan hasil yang sesuai
dengan studi komputasi terdahulu dengan perbedaan hanya sekamir 1%-2%.
Nilai energi adsorpsi dari hampir semua spesies sumber karbon di atas katalis
Cu murni adalah di bawah -1 eV, yang mengindikasikan jika spesies sumber
karbon mengalami interaksi adsorpsi kimia (chemsorption). Namun, energi
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adsorpsi minimum spesies CH; masih cukup tinggi yaitu -0,190 eV. Ini
mengindikasikan interaksi CH4 dengan katalis dikategorikan sebagai adsorpsi
fisika (physisorption). Oleh sebab itu, CH, tidak dipertimbangkan sebagai
kandidat spesies sumber karbon dalam studi ini. Selanjutnya, energi adsorpsi
pada site fcc merupan global minimum, yang artinya spesies sumber karbon
akan cenderung menempati site tersebut saat teradsorpsi di atas katalis
Cu(111) (Yutomo dkk., 2022).
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Gambar 15. Kemungkinan site adsorpsi spesies sumber karbon di (a,c,e) permukaan dan (b,d,f) sub-
permukaan katalis (a,b) Cu, (c,d) Cu-Co, dan (e,f) Cu-Ni (Yutomo dkk., 2023).
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Tabel 1. Energi adsorpsi (E,4s) dan jarak setimbang (Z,) spesies sumber karbon di permukaan dan
sub-permukaan katalis Cu (Yutomo dkk., 2022).

Spesies sumber site Studi ini § Studi lain ]
karbon Eqas (eV) Z,(A) Eq4s (eV) Z,(A)
Permukaan
hep -0,190 2,715
fcc -0,190 2,729
CHa
top -0,163 2,416 -0,169?, -0,160
bri -0,177 2,656
hcp -2,667 2,203 -2,710®) 1,850 2,206
s fec -2,653 2,195 -2,528@ -1,850 2,204
top -2,504 1,994 -2,571® 1,990
bri -2,572 2,120
hcp -4,095 1,989 -4,071%® 3,550 1,971
cHy fec -4,136 1,987 -4,110%®), -3,570 1,971
top -3,252 1,835 -3,294@)
bri
hcp -5,633 1,904 -5,592, -5,340 1,910
CH fec -5,701 1,904 -5,662 5,400 1,908
top -3,878 1.733
bri
hcp -6,204 1,832 -6,178® 1,845
b
o fcc -6,245 1,838 -6,238® iggz,; !
top -4,272 1,748 -4,281® 1,750®)
bri -6,109 1,806 -6,178" 1,808
Sub-permukaan
Caub1 octa -5,837 -5,390
Csub-2 octa -5,660

Energi adsorpsi minimum dan site terkait dari adsorpsi spesies sumber
karbon pada permukaan katalis paduan Cu-M dirangkum pada Tabel 2.
Pemaduan atom M menguatkan interaksi antara spesies sumber karbon
dengan permukaan katalis paduan berbasis Cu yang diindikasikan dari
tereduksi energi adsorpsi jika dibandingkan dengan katalis Cu murni.
Peningkatan interaksi membuat jarak setimbang antara spesies sumber
karbon dan permukaan katalis menjadi semakin dekat.. Atom Ni dan Co jelas
memiliki peran penting dalam meningkatkan interaksi antara spesies sumber
karbon dan permukaan katalis karena selalu menjadi tetangga terdekat site
global minimum seperti yang ditunjukkan Tabel 2. Fakta ini didukung oleh
jarak stabil yang selalu merujuk pada panjang ikatan atom M (M=Co, Ni) dan
atom C. Oleh sebab itu, diusulkan bahwa atom M berperan sebagai promotor
pengadsorpsi atom (adsorbing-atom promoter) pada sistem katalis (Yutomo
dkk., 2023).
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Tabel 2. Energi adsorpsi E,4s minimum dan site terkait dari spesies sumber karbon di permukaan dan
sub-permukaan katalis Cu-M (M=Co, Ni) dengan konsentrasi M adalah 18,75% (Yutomo dkk.,

2023).
Katalis Cu-Co
Spesies sumber karbon E,qs (€V) Site
Di permukaan
CHs -2,898 fccacuco-cu
CH, -5,157 hcpacuco-cu
CH -6,966 fccacuco-co
Courf -8,014 fccacuco-co
Di sub-permukaan
Csub-1 -8,109 Octazcuco-2cuco
Csub-2 -8,082 Octazcuco-2cuco
Katalis Cu-Ni
Spesies sumber karbon E 45 (€V) Site
Di permukaan
CH3 -2,708 fecacunicu
CH2 -4,680 fccacuni-cu
CH -6,340 fccacunicu
Csurf -7,157 fecacuni-cu
Di sub-permukaan
Csub-1 -7,415 Octaacuco-2cuco
Csub-2 -7,225 Octazcuco-2cuco

Di dalam penumbuhan FLG, monomer C diharapkan dapat berdifusi ke
dalam sub-permukaan katalis. Monomer C yang terdapat di sub-permukaan
katalis akan menjadi sumber pembentukan ALG melalui mekanisme
segregasi. Oleh sebab itu, adsorpsi monomer C pada sub-permukaan katalis
juga dievaluasi dengan menghitung energi adsorpsi menggunakan Persamaan
(24). Dalam penelitian ini, hanya dipertimbangkan adsorpsi monomer C pada
site oktahedral. Terdapat tiga kemungkinan site oktahedral pada sub-
permukaan katalis Cu—Co dan Cu—-Ni, seperti yang ditunjukkan pada Gambar
15(d) dan (f). Kemudian, kami mempertimbangkan adsorpsi karbon monomer
hingga subpermukaan yang kedua sehingga monomer C diberi label dengan
Coup1dan Capa.

Energi adsorpsi minimum dan site terkait dari adsorpsi monomer C di sub-
permukaan katalis dirangkum pada Tabel 1 untuk katalis Cu murni dan Tabel
2 untuk katalis Cu-Co dan Cu-Ni. Energi adsorpsi pada sub-permukaan
pertama lebih rendah daripada sub-permukaan kedua. Kondisi seperti ini
teramati pada adsorpsi C monomer baik di sub-permukaan katalis Cu murni
maupun katalis paduan Cu-M. Kemudian, site dengan jumlah atom M sebagai
tetangga terdekat yang lebih banyak menjadi site global minimun. Fakta ini
kembali menunjukkan peran atom M sebagai promotor pengadsorpsi atom
seperti yang teramati pada adsorpsi permukaan. Untuk mempelajari
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mekanisme penumbuhan grafena, sangat penting membandingkan interaksi
monomer C pada permukaan dan sub-permukaan katalis. Dari Tabel 2,
monomer C lebih stabil di sub-permukaan daripada permukaan katalis Cu—Co
dan Cu-Ni yang diindikasikan dari rendahnya energi adsorpsi. Ini dapat
dipahami karena ada lebih banyak atom M (M=Co dan Ni) yang berkontribusi
dalam pembentukan ikatan dengan atom C. Oleh sebab itu, transfer elektron
dari katalis ke atom C juga lebih signifikan. Kelakuan ini berbeda dengan
interaksi monomer C pada katalis Cu murni di mana monomer C lebih stabil
pada permukaan daripada sub-permukaan katalis (lihat Tabel 1). Dari hasil
ini, kami memprediksi bahwa katalis paduan Cu-M berpotensi digunakan
untuk menumbuhkan FLG karena spesies monomer C lebih stabil pada sub-
permukaan katalis (Yutomo dkk., 2023).

Pengaruh T dan py, terhadap kestabilan spesies sumber karbon akan

dipertimbangkan dengan mengalkulasi energi bebas Gibbs adsorpsi (AG%%5)
menggunakan persamaan di bawah ini:

AGYs = Etot - Esurface + Fvib — Ncle — NyHlu, (25)

di mana F,;;, merupakan parameter yang mengandung kontribusi vibrasional
dari energi bebas Gibbs adsorpsi, n¢ dan ny merupakan jumlah atom C dan H
pada spesies sumber karbon (CHs, CH,, CH, Csuf, Coun-1, dan Ceun-2 ), ¢ dan py
berturut turut merupakan potensial kimia atom C dan H.

Tekanan parsial hidrogen sangat memengaruhi AG?*# dari spesies
sumber karbon pada katalis Cu murni dan katalis paduan Cu-M (M=Co, Ni),
seperti yang ditunjukkan oleh Gambar 16 (a)-(c). Pada katalis Cu-Co, CH
merupakan spesies yang paling stabil pada daerah py,>10° Torr, kemudian
menjadi Cspa. Pada katalis Cu—Ni, CHs merupakan spesies yang paling stabil
pada daerah py,>10° Torr, kemudian menjadi CH, dan menjadi Csup-1. Kondisi
ini mengindikasikan jika proses dehidrogenasi akan efektif pada py, yang
rendah. Efek py, pada katalis Cu—M berbeda dengan katalis Cu. Pada katalis
Cu murni, CH; merupakan spesies paling stabil pada daerah py,>10* Torr,
kemudian menjadi CH, dan Ce.s. Namun, fakta ini memperkuat prediksi jika
proses dehidrogenasi akan cepat pada py, yang rendah.

Selain py,, T juga memengaruhi AG*® spesies sumber karbon. Gambar
16 (e) menunjukkan AG%%S dari spesies sumber karbon pada katalis paduan
Cu-Co sebagai fungsi T. Csw1 merupakan spesies yang paling stabil secara
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termodinamik karena memiliki AG*¥* terendah pada rentang T yang
diberikan. Kestabilan spesies sumber karbon pada katalis Cu-Ni hampir mirip
dengan katalis Cu—Co, di mana Cyp1 merupakan spesies yang paling stabil
pada rentang T yang diberikan, seperti yang ditunjukkan oleh Gambar 16(f).
Menariknya, pada kedua katalis paduan, Csurf memiki kestabilan yang lebih
rendah dibanding Cewp: dan Cap. yang mana ini berbeda dengan kelakuan
spesies sumber karbon pada katalis Cu murni. Pada katalis Cu murni, CH
merupakan spesies yang paling stabil pada T<1060°C dan Csurf merupakan
spesies yang paling stabil pada T >1060°C, seperti yang ditunjukkan oleh
Gambar 16 (d).
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Gambar 16. Energi bebas Gibbs (AG%%%) adsorpsi sebagai fungsi Pu, dari spesies sumber karbon pada
katalis (a) Cu, (b) Cu-Co, dan (c) Cu-Ni (T diatur pada 1000°C). Energi bebas Gibbs
adsorpsi (AG 2%5) sebagai fungsi T dari spesies sumber karbon pada katalis (d) Cu, (e)
Cu-Co, dan (f) Cu-Ni (py, diatur pada 10-2 Torr) ( Yutomo dkk., 2023).

Hasil di atas menunjukkan bahwa pemaduan atom M (M=Co, Ni) secara
signifikan memodifikasi efek T terhadap kelakuan spesies sumber karbon,
yang mana spesies sumber karbon akan lebih mudah terdehidrogenasi
daripada di katalis Cu murni. Selanjutnya, karena spesises Csp1 dan Cus
miliki kestabilan yang tinggi, dapat diusulkan bahwa monomer C yang
dihasilkan dari proses dehidrogenasi akan cenderung berdifusi ke dalam
katalis paduan Cu—Co dan Cu-Ni. Kondisi ini berbeda dengan yang terjadi
pada katalis Cu murni yang mana spesies sumber karbon sederhana hasil
dehidrogenasi seperti CH dan Cg.s memiliki kestabilan yang tinggi. Kelakuan
ini membuat FLG sulit ditumbuhkan pada katalis Cu murni karena ketidak
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hadiran monomer C pada sub-permukaan katalis sebagai benih pembentukan
ALG. Di sisi lain, kestabilan monomer C di dalam katalis Cu—=M (M=Co, Ni)

memperkuat prediksi terkait potensi katalis paduan Cu-M  untuk
menumbuhkan FLG.
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Gambar 17. Profil energi dari difusi monomer C pada katalis (a,d) Cu, (b,e) Cu-Co, dan (c,f) Cu-Ni
(Yutomo dkk., 2023).

Kinetik merupakan aspek yang perlu ditinjau selain energetik dan
termodinamik untuk melihat kemungkinan proses kimia yang terjadi dalam
penumbuhan grafena. Selanjutnya, kami ingin mengecek kinetika dari
kemungkinan jalur difusi monomer C termasuk difusi permukaan dan difusi
dari permukaan ke sub-permukaan. Profil energi dari proses difusi karbon
monomer pada permukaan katalis ditunjukkan oleh Gambar 17(a)-(c).
Pemaduan atom Co atau Ni pada katalis berbasis Cu dapat mereduksi energi
aktivasi dan energi produk proses ini. Dari hasil ini, dapat diketahui jika
pemaduan atom Co dan Ni membuat atom C lebih mudah berdifusi di atas
permukaan katalis. Difusi monomer C dari permukaan menuju ke sub-
permukaan katalis juga ditinjau dengan profil energi seperti yang ditunjukkan
oleh Gambar 17(d-f). Energi aktivasi tereduksi secara signifikan akibat
pemaduan atom Co dan atom Ni.

Untuk memaknai hasil analisis kinetik, energi aktivasi yang diperoleh
dapat dibandingkan dengan energi atom tunggal pada temperatur
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penumbuhan, yaitu ~1000 °C (0,17 eV). Ketika hasil ini dibandingkan dengan
hasil kalkulasi energi aktivasi proses difusi dari permukaan ke sub-
permukaan kalis, energi aktivasi yang lebih rendah hanya diperoleh dengan
penggunaan katalis Cu—Ni saja. Oleh sebab itu, proses difusi monomer C dari
permukaan menuju sub-permukaan katalis hanya mungkin berlangsung pada
katalis Cu-Ni. Melihat hasil ini, spesies aktif sumber karbon dan
kemungkinan mekanisme penumbuhan pada tiap-tiap katalis dapat
ditentukan, yaitu sebagai berikut: CH dan Ce.r merupakan spesies aktif pada
katalis paduan Cu murni sehingga mekanisme penumbuhan berlangsung
secara termediasi permukaan, Cs. merupakan spesies aktif pada katalis
paduan Cu—Co sehingga mekanisme penumbuhan juga berlangsung secara
termediasi permukaan, dan Cep1 merupakan spesies aktif pada katalis paduan
Cu-Ni sehingga mekanisme penumbuhan berlangsung secara segregasi.
Pemilihan Cq.f sebagai spesies aktif pada katalis paduan Cu-Co berdasarkan
energi aktivasi yang relatif tinggi meskipun berdasarkan analisis energetik
dan termodinamik spesies monomer C dapat stabil pada sub-permukaan
katalis. Mekanisme penumbuhan termediasi permukaaan cenderung
menghasilkan SLG, sedangkan mekanisme segregasi permukaan cenderung
menghasilkan FLG. Oleh sebab itu, hanya katalis Cu—-Ni yang berpotensi
digunakan untuk menumbuhkan FLG (Yutomo dkk., 2023).

3.3 Pengaruh Fraksi Atom Ni Terhadap Mekanisme
Penumbuhan Grafena pada Katalis Paduan Cu-Ni (111)

Berdasarkan subbab sebelumnya, hanya katalis Cu-Ni yang berpotensi
digunakan sebagai katalis untuk menumbuhkan FLG karena monomer C pada
sub-permukaan merupakan spesies aktif yang akan mengendalikan
mekanisme penumbuhan secara segregasi. Untuk studi lebih lanjut, pengaruh
fraksi atom Ni terhadap mekanisme penumbuhan grafena pada katalis
paduan Cu-Ni akan dipelajari pada bagian ini. Dalam studi ini, tiga variasi
fraksi atom Ni dalam katalis paduan Cu—Ni (111) dipertimbangkan, yaitu: 6,25
at.% (Cu-Ni-1), 12,50 at.% (Cu-Ni-2), dan 18,75 at.% (Cu—Ni-3).

Katalis paduan Cu-Ni-1 dimodelkan dengan menyubtitusi satu atom Cu
pada lapisan teratas dari sistem Cu (111). Untuk memodelkan katalis Cu—Ni-2,
dua atom Cu yang berturut-turut terletak pada lapisan pertama dan kedua
sistem Cu (111) disubtitusi dengan dua atom Ni. Sebagai konsekuensi, atom Ni
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yang ketiga disubtitusikan pada lapisan ketiga sistem Cu (111) untuk
memodelkan paduan Cu—Ni-3. Pertama, kestabilan spesies sumber karbon di
permukaan katalis Cu-Ni dengan berbagai konsentrasi Ni dievaluasi.
Kestabilan spesies sumber karbon direpresentasikan oleh energi adsorpsi
E.4s yang dapat dikalkulasi berdasarkan Persamaan 24. Pemaduan atom Ni
meningkatkan jumlah kemungkinan site adsorpsi. Permukaan dari katalis
Cu-Ni-1, Cu-Ni-2, dan Cu-Ni-3 berturut turut memiliki 8, 9, dan 10 site
adsorpsi, seperti yang ditunjukkan oleh Gambar 18.

w“\‘.“"/‘

Gambar 18. Tampak atas dari kemungkinan site adsorpsi di permukaan katalis (a) Cu murni, (b) Cu-Ni-
1, (c) Cu-Ni-2, dan (d) Cu-Ni-3 (Yutomo dkk., 2022).

Gambar 19 menunjukkan pemaduan atom Ni pada katalis Cu dapat
menurunkan energi adsorpsi. Tambahan, energi adsorpsi menjadi semakin
lebih kecil saat fraksi atom Ni pada katalis paduan ditingkatkan. Kondisi ini
menunjukkan bahwa mengontrol kekuatan interaksi antara spesies sumber
karbon dengan katalis dapat dilakukan dengan mengatur konsentrasi atom Ni
di dalam katalis paduan. Energi adsorpsi berbanding lurus dengan jarak stabil
spesies sumber karbon dengan katalis. Semakin kecil energi adsorpsi maka
akan semakin dekat jarak stabil. Kecenderungan ini sesuai dengan beberapa
studi komputasi terdahulu terkait interaksi molekul dengan sistem
permukaan (Bahamon dkk., 2021; Hu dkk., 2016).
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Gambar 19. Energi adsorpsi terendah dari spesies sumber karbon di atas permukaan katalis Cu-Ni
(Yutomo dkk., 2022).

.

octascyscy  OCtascuni-zcuni

Coup-2[octasey-seu]
Csub-1[0Ctazcuni-acul
Caup-2[0Ctascy-acul
Caup1[0ctazeoniacunil
Caup-2[0Ctazcuni-3cu]
Csub-1[0Ctazcuni-acunil
Coub-2[0Ctazcuni-2cunil

_‘Csutvl[oc‘taicu‘}cu]

©QcCu
O Ni

oCtazeuni-scu © C

5

-5.837
-5.660
-6.259

-7.062
-6.762)

N '
a o~

7.334
-7.419
-7.225

octascy-z2cuni -8 . . -
Cu Cu-Ni-1  Cu-Ni-2 Cu-Ni-3

Gambar 20. (a) Site oktahedral (octa) yang mungkin dan (b) energi adsorpsi minimum dari adsorpsi
spesies monomer C pada sub-permukaan dari katalis Cu dan Cu-Ni (Yutomo dkk., 2022).

Berdasarkan studi eksperimen, monomer C dapat berdifusi pada sub-
permukaan katalis paduan Cu-Ni saat penumbuhan grafena menggunakan
metode CVD (Huang dkk., 2018; Wu dkk., 2015). Oleh sebab itu, adsorpsi
spesies karbon monomer pada sub-permukaan perlu dipertimbangkan.
Adsorpsi spesies monomer C hanya ditinjau hingga sub-permukaan kedua.
Gambar 9 (a) menunjukkan visualisasi dari kemungkinan site oktahedral dari
katalis Cu dan Cu—Ni. Adsorpsi pada site tetrahedral tidak stabil dan cenderung
bermigrasi ke site oktahedra terdekat. Sehingga, kami hanya
mempertimbangkan adsorpsi spesies monomer C di site oktahedra saja.
Energi adsorpsi minimum dan site global minimum kemudian dirangkum
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pada Gambar 20(b). Hasil ini menunjukkan bahwa kehadiran atom Ni sebagai
salah satu atom tetangga terdekat dari site oktahedral terkait dapat membuat
adsorpsi monomer C menjadi lebih stabil.

Gambar 20 (b) juga menunjukkan peningkatan fraksi atom Ni pada katalis
paduan dapat mereduksi energi adsorpsi. Kondisi ini diprediksi karena
bertambahnya jumlah keadaan kosong yang dimiliki oleh orbital Ni 3d yang
dapat memfasilitasi ikatan yang kuat antara atom Ni-C. Prediksi ini didukung
oleh analisis charge density difference yang mengindikasikan bahwa kelebihan
muatan terlokalisasi pada ikatan Ni-C daripada Cu-C. Monomer C menerima
lebih banyak elektron dan atom Ni lebih banyak mendonorkan elektron,
ketika fraksi atom Ni di katalis Cu-Ni ditingkatkan. Oleh sebab itu, ikatan Ni-
C menjadi lebih kuat, dan energi adsorpsi menjadi lebih negatif. Analisis
penting lainnya adalah membandingkan energi adsorpsi spesies monomer C
pada permukaan dan sub-permukaan. Katalis Cu-Ni-1 memiliki kelakuan
yang mirip dengan Cu karena fraksi atom Ni masih rendah, namun selisih
energi adsorpsi pada permukaan dan sub-permukaan tidak terlalu besar.
Selanjutnya, katalis paduan Cu-Ni-2 dan Cu-Ni-3 memiliki kelakuan yang
berbeda dari katalis Cu dan Cu-Ni-1, di mana adsorpsi pada sub-permukaan
lebih stabil daripada permukaan. Dari hasil ini, terlihat jelas faktor
konsentrasi atom Ni di dalam katalis paduan sangat berbengaruh pada
kestabilan adsorpsi monomer C.

Kondisi penumbuhan seperti temperatur dan tekanan partial H, tentunya
memeengaruhi kelimpahan spesies sumber karbon di dalam sistem CVD.
Spesies sumber karbon yang dominan pada kondisi penumbuhan tertentu
dapat dikatakan sebagai spesies aktif yang menentukan mekanisme
penumbuhan grafena. Untuk mendapatkan spesies aktif sumber karbon pada
masing masing katalis yang dimodelkan, kami menghitung populasi relatif
menggunakan Persamaan berikut.

, exo(Sr) (26)

- zen(*gr)
Pada umumnya penumbuhan grafena dengan menggunakan metode CVD
dilakukan pada rentang temperatur 600-1200 °C. Oleh sebab itu, populasi
relatif spesies sumber karbon juga dikalkulasi pada rentang temperatur 600-
1200 °C dan tekanan parsial H, diatur sebesar 107 Torr, seperti yang
ditunjukkan oleh Gambar 10.
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Pada temperatur 600 °C, spesies yang paling mendominasi pada katalis Cu
adalah spesies CH dengan populasi sebesar 97,88%, seperti yang ditunjukkan
oleh Gambar 21 (a). Spesies CH; dan CH, populasinya sangatlah sedikit akibat
telah terdehidrogenasi oleh energi termal. Pada katalis Cu-Ni-1, spesies CH
juga mendominasi dengan prosentase sebesar 66,69% diikuti oleh spesies Ceurt
dan Cep1 dengan populasi sebesar 23,08% dan 10,22. Dengan demikian,
disosiasi spesies CH menjadi monomer C lebih cepat pada katalis paduan
Cu-Ni-1. Kemudian, spesies Cqpn: mendominasi pada katalis Cu-Ni-2 dan
Cu-Ni-3. Lebih-lebih, itu juga terlihat kehadiran spesies Cs-» dengan populasi
sebesar 5,68% pada katalis Cu—-Ni-3. Ini menunjukkan bahwa semakin besar
konsentrasi Ni pada katalis paduan Cu—Ni menyebabkan monomer C yang
dihasilkan dari proses dehidrogenasi lebih mudah berdifusi ke dalam sub-
permukaan.
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Gambar 21. Populasi relatif dari spesies sumber karbon pada katalis Cu, Cu-Ni-1, Cu-Ni-2, dan Cu-Ni-3
pada berbagai variasi temperatur: (a) 600 °C, (b) 800 °C, (c) 1000 °C, dan (d) 1200 °C
(Yutomo dkk., 2022).

Pada temperatur 800 °C, populasi spesies Csuf pada katalis Cu meningkat
hingga 12,94%, seperti yang ditunjukkan oleh Gambar 21(b). Kondisi ini
mengindikasikan adanya sebagian spesies CH yang telah terdisosiasi menjadi
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Csuif. Pada katalis Cu—Ni-1, spesies Cs..f menjadi yang paling dominan dengan
populasi sebesar  48,97% dan spesies Cqp1 mengalami peningkatan hingga
23,80%. Hasil ini kembali menunjukkan bahwa pemaduan Ni dapat
mempercepat laju dehidrogenasi spesies sumber karbon. Selanjutnya, spesies
Csu1 masih mendominasi pada katalis Cu—Ni-2 dan Cu—-Ni-3. Peningkatan
temperatur lebih lanjut hingga 1000 °C menyebabkan populasi spesies Cours
pada katalis Cu terus meningkat hingga 40,22%, namun spesies CH masih
mendominasi, seperti yang ditunjukkan oleh Gambar 21(c). Pada katalis
Cu-Ni-1, populasi spesies Csuf dan Ceup: terus meningkat hingga berturut-turut
sebesar 58,54% dan 30,46%. Selanjutnya, spesies Cqpi tetap mendominasi
pada katalis Cu-Ni-2 dan Cu-Ni-3. Pada temperatur 1200 °C, populasi spesies
Csurf di atas katalis Cu meningkat hingga 61,58%, seperti yang ditunjukkan oleh
Gambar 21(d). Oleh sebab itu, Cs.t merupakan spesies dominan pada katalis
Cu dan Cu-Ni-1.

Dari analisis di atas, dapat diketahui bahwa CH dan Cg,s merupakan dua
spesies yang berkompetisi pada katalis Cu. Oleh sebab itu, CH dan Cgur
merupakan spesies aktif yang berperan dalam menentukan mekanisme
penumbuhan grafena. Kelakuan spesies sumber karbon di atas katalis Cu—Ni-
1 memiliki kemiripan dengan katalis Cu, yang mana spesies CH dan Cgur
berkompetisi untuk menjadi spesies yang paling dominan. Oleh sebab itu,
kami mempredisi hanya CH dan C..s yang merupakan spesies aktif pada
katalis Cu-Ni-1. Selanjutnya, Cep1 merupakan spesies aktif pada katalis
Cu-Ni-2 dan Cu-Ni-3 karena selalu dominan pada semua rentang temperatur
yang digunakan. Hasil ini mendukung pengamatan eksperimental terdahulu
(Wu dkk., 2015) yang mendapatkan bahwa katalis Cu-Ni dengan konsentrasi
Ni yang berbeda akan memiliki kelakuan yang berbeda. Berdasarkan studi
tersebut, Katalis Cus—Ni;p memiliki kelakuan seperti katalis Cu murni yang
mana berlangsung mekanisme penumbuhan secara termediasi permukaan,
sedangkan mekanisme penumbuhan pada katalis Cugs—Ni;s dan Cuge—Nig
didominasi oleh segregasi monomer C di dalam katalis (Wu dkk., 2015). Dalam
studi ini, model katalis Cu-Ni-1, Cu-Ni-2, dan Cu-Ni-3 berturut-turut
mereplikasi katalis Cug—Nijg, Cuss—Niis, dan Cug—Niy. Perlu diperhatikan
bahwa mekanisme penumbuhan sangat memengaruhi struktur grafena yang
dihasilkan. Mekanisme penumbuhan termediasi permukaan cenderung
menghasilkan SLG sedangkan mekanisme segregasi cenderung menghasilkan
FLG (Yutomo dkk., 2022).
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Gambar 22 (a)-(c) berturut-turut menunjukkan profil energi dari proses
difusi monomer C pada permukaan katalis Cu, Cu-Ni-1, dan Cu-Ni-3.
Pemaduan atom Ni tidak berpengaruh signifikan terhadap proses difusi
permukaan monomer C, yang mana hanya teramati adanya sedikit penurunan
energi aktivasi setelah pemaduan atom Ni. Peningkatan fraksi atom Ni juga
tidak begitu memengaruhi profil energi proses difusi permukaan monomer C.
Kondisi ini diprediksi karena proses difusi permukaan monomer C hanya
dipengaruhi oleh atom Cu atau Ni yang ada di permukaan saja, yang mana,
dalam studi ini, katalis Cu—Ni-1 dan Cu-Ni-3 dimodelkan dengan densitas
atom Ni di permukaan katalis yang sama. Gambar 22 (d)-(f) berturut-turut
menunjukkan profil energi dari proses difusi monomer C dari permukaan
menuju sub-permukaan katalis Cu, Cu-Ni-1, dan Cu-Ni-3. Telah teramati
bahwa pemaduan Ni menyebabkan penurunan energi produk secara
signifikan. Kondisi ini menyebabkan difusi ke sub-permukaan yang awalnya
merupakan proses endotermik pada katalis Cu murni menjadi proses
eksotermis pada katalis Cu-Ni. Peningkatan fraksi atom Ni telihat
menurunkan energi produk lebih lanjut, yang mana, pada katalis Cu—Ni-3,
energi produk menjadi —0,59 eV.
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Gambar 22. Profil energi dari difusi monomer C pada katalis (a,d) Cu, (b,e) Cu-Ni-1, dan (c,f) Cu-Ni-3
(Yutomo dkk., 2022).
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Tambahan, pemaduan atom Ni juga dapat mereduksi energi aktivasi
proses difusi monomer C dari permukaan menuju sub-permukaan katalis.
Pada katalis Cu—Ni-1, energi aktivasi tereduksi menjadi 0,59 eV. Namun,
meskipun energi aktivasi telah tereduksi, energi aktivasi masih cukup tinggi
jika dibandingkan dengan energi rata-rata atom tunggal pada temperatur 1300
K, yang hanya 0,17 eV. Dengan begitu, proses difusi monomer C ke sub-
permukaan katalis Cu—Ni-1 tidak favorit secara kinetika. Hasil ini mendukung
analisis termodinamika yang menunjukkan jika spesies sumber karbon pada
katalis Cu—Ni-1 adalah spesies CH dan Cq.r. Melalui analisis kinetika, kembali
terlihat jika mekanisme penumbuhan grafena pada katalis paduan Cu-Ni
dengan konsentrasi Ni yang rendah akan sama dengan mekanisme
penumbuhan pada katalis Cu murni. Peningkatan lebih lanjut fraksi atom Ni
dapat mereduksi energi aktivasi, yang mana pada katalis Cu—Ni-3 menjadi 0,16
eV. Seperti yang telah diulas sebelumnya, energi aktivasi ini lebih rendah dari
energi atom tunggal pada temperatur penumbuhan. Oleh sebab itu, hanya
katalis Cu—Ni-3 (fraksi atom Ni adalah ~18,75%) yang dapat memfasilitasi
proses difusi atom C ke dalam sub-permukaan katalis. Hasil ini kembali
menunjukkan jika katalis Cu-Ni dengan fraksi atom Ni lebih dari 18,75%
berpotensi digunakan untuk menumbuhkan FLG dengan jumlah lapisan
terkontrol secara presisi.
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4 PENUTUP DAN RISET LANJUTAN

Penelitian dalam bidang komputasi divais material nanowire (NW) transistor
menawarkan sejumlah prospek menarik yang dapat dieksplorasi. Transistor
NW merupakan salah satu jenis transistor yang menggunakan material
berukuran nanometer. Studi lebih lanjut untuk meningkatkan efisiensi dan
kinerja transistor NW masih menyediakan prospek riset lanjutan yang besar.
Ini melibatkan peningkatan desain struktur, pemilihan material, dan
pengoptimalan parameter operasional. Kajian lebih lanjut tentang efek
kuantum dalam transistor NW dan cara mengimplementasikannya dalam
perumusan analitik perlu dikembangkan lebih lanjut.

Pada aspek simulasi mekanisme penumbuhan grafena, masih terdapat
beberapa pertanyaan terbuka yang menarik untuk riset lanjutan meskipun
gambaran keseluruhan mekanisme penumbuhan grafena pada katalis
konvensional telah tersedia. Misalnya, secara eksperimen, orientasi
antarmuka antara substrat dengan grafena yang tumbuh di atasnya diprediksi
sebagai hasil interaksi antara tepi grafena dangan substrat. Prediksi
eksperimen ini tentunya perlu dipelajari secara komputasi untuk
memastikannya, apalagi jika mempertimbangkan pengaruh tekanan parsial
hidrogen yang tinggi.

Baru-baru ini, terdapat beberapa teknologi maju yang digunakan dalam
eksperimen untuk mempercepat proses penumbuhan grafena, misalnya
penggunaan molekul oksigen dan fluorine. Mekanisme baru diharapkan
dapat diperoleh ketika meninjau proses tersebut dengan menggunakan studi
komputasi material. Pada saat bersamaan, sangat menarik jika kami dapat
menyediakan jawaban terkait mengapa beberapa protokol sederhana seperti
penggunaan spesies sumber karbon yang lebih kompleks (ethylene dan
acetylene) tidak dapat menghasilkan grafena dengan kualitas tinggi.
Kemudian menariknya, dengan menggunakan prosedur komputasi material
yang sama, kami dapat mempelajari mekanisme penumbuhan material dua
dimensi yang lain seperi boron nitrida dan transition metal dichalcogenides.
Tentunya, bidang ini merupakan bidang yang menarik untuk dieksplor di
masa yang akan datang.
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