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Abstrak

Pada penelitian ini telah berhasil ditumbuhkan nanopartikel zinc oxide (ZnO) dengan metode spray
sederhana. Dari analisa XRD dan SEM dapat ditunjukkan bahwa nanopartikel ZnO memiliki struktur
wurtzite. Lebih lanjut, modifikasi struktur telah dilakukan menggunakan annealing termal dalam rentang
300-800°C. Dapat ditunjukkan bahwa peningkatan suhu annealing nanopartikel ZnO menyebabkan
modifikasi struktur dan morfologi nanopartikel ZnO. Kami menemukan bahwa peningkatan suhu annealing
menyebabkan ukuran partikel berubah pada kisaran 24-50,5 nm. Selain itu, annealing termal menyebabkan
perubaan regangan kisi dan densitas nanopartikel. Lebih lanjut, dapat ditunjukkan hubungan modifikasi
struktur dan respon polarisasi nanopartikel ZnO. Dengan perubahan struktur yang semakin rapat,
nanopartikel ZnO memiliki respon polarisasi yang lebih kecil (Pr = 5,91x104-11,73x10* uC/cm?) serta
koersivitas yang lebih besar (Ec = 1,77-2,69 kV/cm) . Penelitian ini akan memberikan pemahaman baik
tentang pengaruh parameter suhu terhadap kontrol struktur dan respon listrik, yang mana menjadi faktor
penting dalam aplikasi elektronik berbasis nanomaterial.
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PENDAHULUAN

ZnO merupakan material semikonduktor yang mendapat perhatian besar dalam penelitian karena memiliki
sifat yang unik dan potensial untuk berbagai aplikasi. ZnO memiliki beberapa jenis struktur diantaranya
kubik rocksalt, kubik zincblende, dan heksagonal wurtzite. ZnO dengan struktur heksagonal wurtzite
merupakan struktur yang paling stabil dalam suhu ruang dibandingkan struktur lainnya[1, 2, 3]. ZnO dengan
struktur wurtzite memiliki konstanta kisi a = 3,2495 A , ¢ = 5,2069 A | (a = # = 90°, y = 120°) dan space
group P6smc (no. 186) dengan posisi atom (X, y, z) Zn dan O masing-masing pada (0,333, 0,667, 0) dan
(0,333, 0,667, 0,38) serta posisi Wyckoff pada 2b. ZnO merupakan salah satu jenis semikonduktor yang
memiliki celah pita yang lebar (3.37 eV) [4] dengan energi ikat eksiton yang besar (~60 meV) [5] dan
stabilitas kimia yang baik [4]. ZnO memiliki berbagai aplikasi antara lain sel surya [6], sensor [7], aktuator
[8], termoelektrik [9], dan OLED [10]. Selain itu, ZnO dengan struktur wurtzite banyak dimanfaatkan dalam
aplikasi piezoelektrik dan feroelektrik [3, 8, 11, 12] karena strukturnya yang unik, berupa non-sentrosimetri
dengan atom Zn dikelilingi oleh empat atom oksigen, dan sebaliknya [13].

Pada material semikonduktor dengan struktur non-sentrosimetri dapat muncul sifat multiferoik. Beberapa
material non-sentrosimetri yang telah banyak digunakan dalam skala yang besar diantaranya adalah PZT [14,
15], PLZT [15, 16], dan BFO [15, 17]. Material dengan struktur non-sentrosimetri memiliki karakteristik
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yang unik, dimana polaritas pada material tersebut sangat tinggi karena jumlah vektor dipolnya tidak nol
(2w 0) [18]. Polaritas yang tinggi pada material tersebut memungkinkan untuk memunculkan sebuah respon
feroelektrik, dimana respon polarisasi dapat terjadi secara spontan. Sifat ini dapat dimanfaatkan dalam
berbagai aplikasi elektronik, khususnya dalam divais peyimpanan memori seperti ferroelectric RAM (Fe-
RAM) [19]. Dibandingkan dengan divais yang lainnya, Fe-RAM memiliki kelebihan konsumsi daya yang
rendah dan performa writing data yang cepat [20].

Pada makalah ini, kami menyajikan sebuah metode untuk memunculkan dan mengatur polarisasi ZnO.
Disini, ZnO ditumbuhkan ke dalam bentuk nanopartikel menggunakan metode spray sederhana. Polarisasi
pada ZnO ditingkatkan melalui modifikasi struktur ZnO dengan mengatur parameter penumbuhan dan
menerapkan thermal annealing. Detail penumbuhan dan karakteristik nanopartikel ZnO disajikan pada bagian
selanjutnya. Hasil ini akan memberikan pemahaman yag baik mengenai fabrikasi dan pengontrolan polarisasi
pada nanopartikel ZnO. Pengontrolan polarisasi pada nanopartikel ZnO memegang peranan penting dalam
aplikasi berbasis feroelektrik, khususnya dalam optimasi performa divais penyimpan memori seperti Fe-
RAM.

METODE EKSPERIMEN
Persiapan

Nanopartikel zinc oxide ditumbuhkan di atas substrat Si (100) dengan menggunakan metode spray
sederhana dengan bahan dasar zinc acetate (Zn(CH3zCOQ),.2H,0). Serbuk Zn(CHsCOO)2.2H,0 dilarutkan
dalam campuran akuades dan alkohol dengan perbandingan 3:1. Selain itu, substrat Si (100) dibersihkan
dengan prosedur RCA.

Deposisi

Larutan Zn(CH3sCOQ),.2H20 dideposisi menggunakan nano spray dengan ukuran nozzle ~300nm. Selama
deposisi, suhu substrat Si dikontrol menggunakan hot plate dengan suhu penumbuhan dijaga pada 300°C.
Disini, larutan zinc acetate dideposisi ke substrat Si pada jarak 7 cm. Selanjutnya, struktur nanopartikel ZnO
dimodifikasi dengan menerapkan annealing. Proses annealing dilakukan dalam dua variasi suhu, yaitu 600°C
dan 800°C.

Karakterisasi

Karakterisasi ZnO dilakukan dengan instrumen X-ray Diffraction (XRD) Rigaku Ultima IV untuk
menentukan ukuran kristal dan regangan Kisi dari nanopartikel ZnO, Scanning Electron Microscope (SEM)
Hitachi S-4500 FE-SEM untuk menentukan morfologi dan densitas dari nanopartikel ZnO, dan RT66A untuk
menentukan respon polarisasi dan koersivitas dari nanopartikel ZnO. XRD bekerja dengan prinsip difraksi
pada sinar-X. Difraksi yang terjadi akan menghasilkan interferensi konstruktif dan destruktif. Untuk
interferensi konstruktif akan ditunjukkan pada pola XRD sebagai puncak difraksi.Interferensi konstruktif
pada XRD dijelaskan pada hukum Bragg, dimana persamaannya dituliskan sebagai berikut [21]:

2d,, sing,, =ni 1
dengan dnq adalah jarak antar kisi (A), 6na adalah sudut difraksi (°), dan 2 adalah panjang gelombang sinar-X
(1,5406 A). SEM bekerja dengan menumbukkan elektron dipercepat ke sampel yang kemudian menghasilkan
hamburan elektron. Hamburan ini akan mengenai detektor dan menghasilkan citra yang mampu memberikan
informasi morfologi dari sampel [22]. Selanjutnya, pengukuran RT66A dilakukan dengan menggunakan
medan listrik maksimum 4 kV/cm. Pada pengukuran RT66A digunakan elektroda kontak berupa perak yang
dipasang pada bagian atas dan bawah sampel.

Pengolahan Data

Citra SEM diolah menggunakan metode surface mapping menggunakan software Origin untuk
memperoleh densitas kristal dari nanopartikel ZnO. Data XRD diolah dengan software PCW dengan
menggunakan metode Rietveld. Lebih lanjut lagi, ukuran kristal ditentukan melalui nilai Full Width at Half
Maximum (FWHM) dengan menggunakan metode Scherrer [4], dengan persamaannya dituliskan sebagai
berikut:
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dengan D menyatakan ukuran kristal (nm), K adalah konstanta (0,9), 4 adalah panjang gelombang sinar-X
(1,5406 A), £ adalah FWHM, dan 6 adalah sudut difraksi (°). Disini, regangan Kisi ¢ dari nanopartikel ZnO
ditentukan dengan menggunakan metode Willamson-Hall [4], dengan persamaannya dituliskan sebagai

berikut:
4 P 3)

&= — —
D.sing tané@
Selanjutnya, respon polarisasi nanopartikel ZnO ditunjukkan secara langsung melalui kurva histerisis dari
hasil karakterisasi RT66A.

@

HASIL DAN PEMBAHASAN
Struktur Nanopartikel ZnO

Gambar 1 menunjukkan citra SEM nanopartikel ZnO pada variasi suhu annealing. Dapat ditunjukkan
bahwa nanopartikel ZnO setelah dideposisi (Gambar 1a) memiliki ukuran butir yang kecil dan memiliki
banyak ruang kosong. Gambar 1b dan 1c menunjukkan citra SEM setelah nanopartikel ZnO di annealing
pada suhu 600°C dan 800°C. Dapat ditunjukkan bahwa ukuran partikel ZnO semakin besar seiring dengan
peningkatan suhu annealing. Hasil ini diperoleh akibat perlakuan panas pada proses annealing memberikan
energi tambahan untuk pertumbuhan kristal sehingga ukuran partikel meningkat seiring dengan peningkatan
suhu annealing.
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Gambar 2. Densitas nanopartikel ZnO hasil deposisi (a), dengan suhu annealing 600°C (b) dan 800°C (c).

4.000E4

Tabel 1.Hasil perhitungan densitas dengan metode surface mapping

Sampel Densitas
Zn0O 0,4
Zn0 600°C 0,44
ZnO 800°C 0,44

Dari citra SEM dapat ditentukan nilai densitas dari nanopartikel ZnO. Penentuan densitas nanopartikel
ZnO dilakukan dengan menggunakan kontur warna densitas kristal, seperti ditunjukkan pada Gambar 2.
Untuk nanopartikel ZnO tanpa annealing (Gambar 2a) memiliki warna yang beragam , sementara
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nanopartikel ZnO dengan annealing 600°C (Gambar 2b) memiliki keseragaman tinggi yang menunjukkan
densitas yang lebih tinggi dibandingkan dengan nanopartikel ZnO tanpa annealing. Nilai densitas ZnO
disajikan secara lengkap pada Tabel 1. Nanopartikel ZnO tanpa annealing memiliki nilai densitas kristal 0,40,
sedangkan nanopartikel ZnO dengan suhu annealing 600°C dan 800°C memiliki densitas kristal yang lebih
tinggi dibandingkan nanopartikel ZnO tanpa annealing, yaitu 0,44.

Ukuran dan Regangan Kristal

Gambar 3 menunjukkan pola XRD nanopartikel ZnO. Hasil menunjukkan bahwa nanopartikel ZnO
memiliki struktur heksagonal wurtzite (P6smc, No. 186) dengan bidang orientasi di (100), (002),(101), (1
02),(110),(103),(200),(112),(201), (004)dan (20 2). Disini, ukuran kristal ditentukan dengan
menggunakan puncak yang paling dominan, yaitu pada bidang orientasi (1 0 1).
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Gambar 3. Pola XRD nanopartikel ZnO setelah deposisi 300°C (a), dengan annealing pada suhu 600°C (b), dan 800°C (c).

Tabel 2.Hasil perhitungan ukuran Kristal dengan metode Scherrer

Sampel Ukuran kristal (nm)
ZnO 24
Zn0O 600°C 32,8
ZnO 800°C 50.5

Dari Tabel 2 dapat disimpulkan bahwa ukuran kristal nanopartikel ZnO akan semakin meningkat dengan
perlakuan panas, seperti ditunjukkan juga pada hasil SEM. Nilai FWHM berturut-turut adalah 0,34355°,
0,25173°, dan 0,16377° untuk ZnO, ZnO 600°C, dan ZnO 800°C. Selanjutnya, regangan kisi pada kristal (&)
dapat diperoleh dengan pendekatan metode Williamson-Hall (persamaan 2) dari nilai ukuran kristal yang
telah diketahui. Regangan kisi nanopartikel ZnO ditunjukkan pada Tabel 3.

Tabel 3. Hasil perhitungan regangan kristal dengan metode Williamson-Hall.

Sampel Regangan kisi 103
Zn0O 4,58
Zn0O 600°C 3,39
Zn0 800°C 2,18
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Dari hasil di atas dapat ditunjukkan bahwa regangan kisi nanopartikel ZnO semakin menurun terhadap
perlakuan panas yang semakin tinggi. Dapat disimpulkan bahwa peningkatan suhu annealing meningkatkan
ukuran kristal, sementara regangan kisinya menurun.

Sifat Polarisasi

Gambar 4 menunjukkan kurva histerisis nanopartikel ZnO Dari karakterisasi RT66A. Dari kurva histerisis
ini dapat ditunjukkan bahwa semua sampel memiliki sifat ferroelektrik, yang ditandai dengan kurva saturasi.
Nanopartikel ZnO hasil deposisi memiliki polarisasi yang tinggi (Gambar 4a) dibandingkan dengan
nanopartikel ZnO yang diberikan perlakuan annealing (Gambar 4b dan 4c), sedangkan koersivitas dari
nanopartikel ZnO hasil deposisi lebih rendah dibandingkan dengan nanopartikel ZnO yang diberikan
perlakuan annealing. Dari sifat struktur dapat dikaitkan dengan sifat polarisasi ZnO. Perlakuan annealing
pada nanopartikel ZnO yang semakin tinggi mengakibatkan ukuran kristalnya yang semakin besar dan
regangan kisi yang semakin kecil. Hal ini mengakibatkan kristal pada nanopartikel ZnO sukar mengalami
polarisasi, sehingga diperlukan medan yang besar untuk mengubah polaritas dari nanopartikel ZnO.
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Gambar 4. Kurva histerisis nanopartikel ZnO hasil deposisi (a), dengan suhu annealing 600°C (b), dan 800°C (c).

KESIMPULAN

Nanopartikel ZnO telah berhasil ditumbuhkan dari zinc acetate di atas substrat Si dengan menggunakan
metode spray dan dikarakterisasi dengan SEM, XRD, dan RT66A. Dari hasil ketiga karakterisasi tersebut
dapat ditunjukkan bahwa suhu annealing memiliki pengaruh terhadap sifat struktur dan sifat listrik dari
nanopartikel ZnO. Lebih lanjut lagi, sifat ferroelektrik dapat dimunculkan pada nanopartikel ZnO. Perlakuan
suhu annealing pada nanopartikel dari ZnO meningkatkan densitas kristalnya, sementara untuk suhu
annealing yang tinggi diperoleh regangan Kisi yang kecil yang dapat mengakibatkan nanopartikel ZnO sukar
dipolarisasi (polaritas kecil). Hal ini mengakibatkan nanopartikel ZnO membutuhkan medan listrik yang
besar untuk mengubah polaritasnya (koersivitas besar). Pengontrolan polaritas pada nanopartikel ZnO
memegang peranan penting dalam mendesain perangkat elektronik berbasis feroelektrik dan menjadi kunci
penting dalam meningkatkan performa perngkat tersebut, khususnya dalam aplikasi penyimpanan memori
berbasis ferroelektrik.
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