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Abstrak

Pada penelitian ini telah dilakukan pendeposisian lapisan tipis ZnO menggunakan doping Mg 0.04 mol di
atas substrat silikon (Si) pada suhu 450°C. Pendeposisian lapisan tipis ZnO dilakukan dengan metode
ultrasonic spray pyrolysis pada frekuensi 1.7MHz selama 15 menit. Karakterisasi struktur kristal
dilakukan menggunakan X-Ray Diffractrometer. Pengaruh Mg 0.04 mol dianalisis dengan
membandingkan sampel pada lapisan tipis ZnO tanpa doping. Berdasarkan pada pola difraksi sinar-x
(XRD), terkonfirmasi bahwa lapisan tipis ZnO tanpa doping (undoped) dan doping Mg memiliki struktur
polikristal hexagonal wurtzite. Hasil XRD menunjukkan bahwa sampel memiliki preferential orientation
sepanjang sumbu-c dengan doping Mg. Hasil XRD juga menunjukkan bahwa semua sampel lapisan tipis
baik tanpa doping maupun yang didoping Mg menunjukkan bahwa (002) merupakan puncak yang lebih
kuat dari puncak yang lain. Oleh karena itu, ion Mg berhasil menempati lattice site. Analisis struktur
kristal lebih lanjut telah dilakukan dengan menggunakan teknik penghalusan Rietveld secara sistematis
dan komprehensif.

Kata-kata kunci: Lapisan Tipis ZnO, Doping Mg, Penghalusan Rietveld, USP, Struktur Kristal

Abstract

In this study, 0.04 mol Mg doped ZnO thin film has been deposited by using ultrasonic spray pyrolysis
method at 1.7MHz for 15 minutes on Si substrate at 450°C. The crystal structure characterization was
investigated using X-Ray Diffractometer. The effect of 0.04 mol Mg doped ZnO thin film was analyzed
by comparison with the undoped ZnO thin film. The XRD results confirmed that the Mg doped ZnO and
undoped ZnO thin films were well polycrystalline with hexagonal wurtzite structure. XRD results show
that the sample has a preferential orientation along the c-axis with Mg doping. XRD results also showed
that ZnO thin film and Mg doped ZnO thin film indicated that (002) was a stronger peak than the other
peaks. Therefore, Mg ions have successfully occupied the lattice site. In addition, the crystal structure was
carried out using the Rietveld refinement systematically and comprehensively.
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PENDAHULUAN

ZnO merupakan material semikonduktor dengan lebar celah pita langsung sebesar 3.37 eV, energi
ikat eksiton yang besar sebesar 60 meV pada suhu kamar [1], tidak beracun, dan stabilitas [2]. ZnO
sebagai semikonduktor tipe-n celah pita langsung I1-VI memiliki banyak keunggulan dalam aplikasi
optik dan doping dengan elemen tipe-p dan tipe-n merupakan teknik yang populer untuk
mengembangkan dan memperbaiki sifat ekstrinsiknya [3].

Kemampuan ZnO sebagai semikonduktor dapat ditingkatkan dengan dilakukannya modifikasi
terhadap material ZnO tersebut [4]. ZnO dapat disubstitusikan dengan elemen doping seperti alkali,
transisi, dan tanah jarang untuk meningkatkan struktur kristal [5] dan celah pitanya. Lapisan tipis ZnO
yang didoping Mg digunakan dalam banyak aplikasi dikarenakan jari-jari ion Mg?* (0.57 A), yang
memiliki jari-jari hampir sama dengan jari-jari ion Zn?* (0.60 A), menjadikan Mg sebagai dopan yang
cocok untuk menggantikan atom Zn dalam Kkisi [6] sehingga dapat dengan mudah dikontrol pada
berbagai suhu karena jari-jari ion Mg?* dan Zn?* mirip [7].

Metode Rietveld merupakan suatu metode pencocokan antara kurva teoritis yaitu database
kristalografi yang dipilih dari data (ICSD database) dengan kurva eksperimen (observasi) hingga kedua
kurva memiliki kesesuaian seluruhnya [8]. Metode Rietveld adalah metode penghalusan data
(refinement) yang bertujuan untuk keperluan karakterisasi material kristal [9].

Ultrasonic spray pyrolysis (USP) merupakan teknik penumbuhan pada lapisan tipis yang memiliki
keunggulan diantaranya adalah teknik sederhana, biaya yang rendah untuk fabrikasi lapisan tipis [10],
mudah digunakan, aman dan dapat diimplementasikan di laboratorium standar [11].

Oleh karena itu, maka perlu dilakukan penelitian untuk memodifikasi penumbuhan lapisan tipis
ZnO dengan cara didoping menggunakan magnesium (ZnO:Mg). Penelitian ini dimaksudkan untuk
mengetahui struktur kristal lapisan tipis ZnO:Mg dengan melakukan analisis yang melibatkan
refinement seluruh faktor yang memengaruhi pola dan intensitas difraksi sampel agar diperoleh model
struktur kristal secara komprehensif.

METODOLOGI

Lapisan tipis ZnO tanpa doping dan lapisan tipis ZnO:Mg dibuat menggunakan zinc acetate
dihydrate (Zn(CHsCOO),-2H,0) sebagai prekursor dan magnesium acetate tetrahydrate
(Mg(CH3COOQ),-4H,0) sebagai sumber doping. Substrat Si dibersihkan dengan menggunakan
ultrasonic cleaner yang sudah diisi air deionisasi. Kemudian substrat Si yang sudah dibersihkan
diletakkan diatas hotplate hingga suhu naik mencapai 450°C. Pendeposisian lapisan tipis ZnO tanpa
doping dan lapisan tipis ZnO:Mg dilakukan dengan metode ultrasonic spray pyrolysis pada frekuensi
1.7MHz selama 15 menit. Kemudian dilakukan analisis menggunakan metode Rietveld yaitu dengan
dilakukannya panghalusan (refinement) parameter-parameter sebuah model yang disusun berdasarkan
interpretasi struktur kristal untuk dicocokan dengan data terukur sehingga tercapai nilai selisih kuadrat
minimal. Kesesuaian antara kurva observasi dan kurva teoritas dilakukan secara berulang-ulang
(iterasi) sehingga terdapat kecocokan antara ke dua kurva dan data yang diamati dengan data kalkulasi.
Struktur kristal dikarakterisasi dengan difraksi sinar-X menggunakan radiasi CuKa.

HASIL DAN PEMBAHASAN

Pola difraksi sinar-X lapisan tipis ZnO tanpa doping dan ZnO:Mg mengonfirmasikan bahwa semua
lapisan adalah polikristalin dengan struktur wurtzite hexagonal. Gambar 1 menunjukkan pola XRD
lapisan tipis ZnO tanpa doping dan ZnO:Mg. Terdapat 7 puncak pada sampel lapisan tipis ZnO tanpa
doping seperti (100), (002), (101), (102), (110), (103), dan (112) pada sudut Bragg 31.77°, 34.43°,
36.27°, 47.58°, 56.65°, 62.93°, dan 68.03° dengan 3 puncak utama yaitu (100), (002), dan (101). Tidak
ada puncak seperti fase Mg, Zn, atau MgO yang diamati dari pola XRD lapisan tipis ZnO tanpa doping
dan ZnO:Mg, yang menunjukkan bahwa Mg telah tergabung ke dalam kisi ZnO tanpa mengubah
struktur wurtzite.
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GAMBAR 1. Pola Difraksi Sinar-X (a) ZnO tanpa doping, (b) ZnO:Mg diatas Substrat Si

Semua sampel lapisan tipis baik tanpa doping maupun yang didoping Mg menunjukkan bahwa
(002) merupakan puncak yang lebih kuat dari puncak yang lain, hal ini menunjukkan bahwa semua
sampel berorientasi sepanjang arah sumbu c. Tidak ada fase pengotor yang diamati pada Mg dan MgO.
Oleh karena itu, ion Mg berhasil menempati lattice site. Puncak difraksi (100) dan (101) pada lapisan
tipis ZnO:Mg menunjukkan intensitas yang rendah di antara puncak difraksi (002). Selain itu, pada
TABEL 1 dapat dilihat bahwa posisi puncak (002) pada lapisan tipis ZnO:Mg sedikit bergeser ke sudut
yang lebih tinggi dibandingkan dengan posisi puncak pada lapisan tipis ZnO tanpa doping. Apabila
lapisan tipis ZnO tanpa doping dibandingkan dengan lapisan tipis ZnO:Mg, puncak difraksi (100) dan
(101) menunjukkan intensitas yang rendah di antara (002) puncak difraksi. Ketika konsentrasi doping
Mg ditambahkan, intensitas puncak (002) meningkat yang mana hal tersebut menunjukkan
peningkatan kualitas kristal dari lapisan tipis. Hasil penelitian serupa dari lapisan tipis ZnO:Mg juga
telah diteliti dan dilaporkan [6].

Rata-rata ukuran kristal lapisan tipis ZnO tanpa doping dan ZnO:Mg diperoleh dengan
menggunakan rumus Debey Scherrer, yaitu: D = 0.94/fcosf dimana 4, 6, dan g adalah panjang
gelombang sinar-X, sudut difraksi Bragg, full width at half maximum (FWHM) dari puncak difraksi
lapisan tipis ZnO [12]. Konstanta kisi a, konstanta Kisi ¢, ukuran kristal, FWHM, densitas, X2, dan Rwp
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dari lapisan tipis ZnO tanpa doping maupun ZnO:Mg yang diperoleh dari data XRD tercantum pada
TABEL 2.

TABEL 1. Parameter Struktural Lapisan Tipis ZnO Tanpa Doping dan ZnO: 0.04 Mg

ZnO
No H K L d-hkl 2theta |
1 1 0 0 2.809 31.77 278.4
2 0 0 2 2.599 34.43 931.8
3 1 0 1 2471 36.27 938.6
4 1 0 2 1.908 47.58 251.3
5 1 1 0 1.622 56.65 126.9
6 1 0 3 1.475 62.93 271.6
7 1 1 2 1.376 68.03 203.8
Lambda: 1.540560 a=90 B=90 y=120
Zn0: 0.04 Mg
No H K L d-hkl 2theta |
1 1 0 0 2.813 31.84 154.4
2 0 0 2 2.593 34.62 1122
3 1 0 1 2.472 36.36 342.1
4 1 0 2 1.907 47.72 138.4
5 1 0 3 1.473 63.13 135.1
6 1 1 2 1.376 68.13 110.8

Pada TABEL 2 menunjukkan bahwa parameter kisi a dan ¢ menurun setelah ditambahkan doping
Mg menjadi a = 3.238 dan ¢ = 5.186 apabila dibandingkan dengan parameter kisi a dan ¢ pada lapisan
tipis ZnO tanpa doping. Parameter Kisi ZnO tanpa doping adalah a = 3.246 dan ¢ = 5.197. Setelah ZnO
didoping dengan Mg, kedua parameter Kisi a dan ¢ ditemukan menurun. Hal tersebut dikarenakan jari-
jari ionik Mg?* (0.57 A) lebih kecil daripada jari-jari ionik Zn* (0.60 A), oleh karena itu penggantian
Zn* oleh Mg?* menurunkan parameter kisi. Selain itu, ukuran kristal lapisan tipis ZnO:Mg meningkat
dengan adanya penambahan doping Mg. Ukuran kristal rata-rata sedikit mengalami peningkatan
menjadi 26.17 dari 23.57 untuk ZnO: 0.04 Mg. Peningkatan ukuran kristal terjadi karena
penggabungan atom Mg dalam kisi ZnO menyebabkan substitusi ion Mg?* dengan sites Zn?*. Dapat
dilihat juga pada TABEL 2 menunjukkan bahwa volume sel ZnO yang didoping Mg terkompresi
setelah penggabungan Mg ke dalam lapisan tipis ZnO.

TABEL 2. Parameter Mikro-struktural Lapisan Tipis ZnO Tanpa Doping dan ZnO: 0.04 Mg

a c D FWHM p X2 Rup Y,
ZnO 3.246 5197 2357 02088 2152 1170 01263  47.42
ZnO: 0.04 Mg 3.238 5186 2617 04744 1111 1180 01179  47.38

Lapisan tipis ZnO tanpa doping didapatkan nilai Rw, = 0.1263 dan pada lapisan tipis ZnO: 0.04 Mg
didapatkan nilai Rwpy = 0.1179. Dalam proses Rietveld refinement dari data XRD tersebut menunjukkan
nilai Rwp yang kecil. Sehingga, menunjukkan bahwa Rietveld refinement dapat diterima menurut
kriteria yang disyaratkan yaitu Rup < 20% [9].

SIMPULAN
Lapisan tipis ZnO tanpa doping dan ZnO:Mg telah berhasil dibuat diatas substrat Si dengan

menggunakan medote ultrasonic spray pyrolysis (USP). Hasil XRD menunjukkan bahwa sampel
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memiliki preferential orientation sepanjang sumbu-c dengan doping Mg dan mengonfirmasikan bahwa
lapisan tipis ZnO tanpa doping dan ZnO:Mg adalah polikristalin dengan struktur wurtzite hexagonal.
Hasil XRD juga menunjukkan bahwa semua sampel lapisan tipis baik tanpa doping maupun yang
didoping Mg menunjukkan bahwa (002) merupakan puncak yang lebih kuat dari puncak yang lain
sehingga tidak ada fase pengotor yang diamati pada Mg dan MgO. Oleh karena itu, ion Mg berhasil
menempati lattice site. Parameter kisi a dan ¢ menurun setelah ditambahkan doping Mg dikarenakan
jari-jari ionik Mg?* lebih kecil daripada jari-jari ionik Zn?*, oleh karena itu penggantian Zn?* oleh Mg?*
menurunkan parameter Kisi. Ukuran kristal lapisan tipis ZnO:Mg meningkat dengan adanya
penambahan doping Mg dikarenakan penggabungan atom Mg dalam kisi ZnO menyebabkan substitusi
ion Mg?* dengan sites Zn?".
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