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ABSTRAK

Rofiatul Zannah. 2016. Pengaruh Temperatur Annealing Terhadap Struktur,

Sifat Listrik dan Sifat Optik Film Tipis Zinc Oxide (ZnO) Doping Alumunium (Al)

dengan Metode DC Magnetron Sputtering. Skripsi, Jurusan Fisika Fakultas

Matematika dan Ilmu Pengetahuan Alam Universitas Negeri Semarang.

Pembimbing Utama Dr. Sugianto, M.Si, dan Pembimbing Pendamping Dr. Budi

Astuti, M.Sc.

Kata kunci: ZnO doping Al, annealing, sputtering, resistivitas, dan

transmitansi.

Penumbuhan film tipis ZnO doping Al dengan variasi temperatur

annealing di atas substrat corning glass telah berhasil dilakukan dengan metode

DC Magnetron Sputtering. Parameter penumbuhan film diantaranya: tekanan gas

argon 500 mTorr, temperatur substrat 400oC, daya plasma 35,65 watt dan waktu

penumbuhan 120 menit. Sampel yang dihasilkan adalah film tipis ZnO doping Al

dengan variasi temperatur annealing (0, 200, 300 dan 400oC). Hasil analisis X-ray

diffraction (XRD) menunjukkan film tipis ZnO doping Al memiliki struktur

wurtzite (heksagonal). Analisis sifat optik menggunakan spectrometer UV-vis

menunjukkan transmitansi film tipis ZnO doping Al pada temperatur annealing

300oC cukup besar yaitu 84,80%. Band gap yang dihasilkan sebesar 3,05 eV, 3,25

eV, 3,38 eV dan 3,45 eV untuk masing-masing film. Analisis sifat listrik

menggunakan I-V meter menunjukkan film tipis ZnO doping Al pada temperatur

annealing 300oC memiliki nilai resistivitas yang optimum yaitu 2,89 x 102 Ω.cm.

Hal ini konsisten dengan hasil analisis XRD dan UV-vis yang menyatakan bahwa

film tipis ZnO doping Al pada temperatur annealing 300oC memiliki ukuran

kristal yang besar, kompak dan homogen serta memiliki nilai transmitansi yang

optimum.
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BAB I

PENDAHULUAN

1.1. Latar belakang

Perkembangan ilmu pengetahuan dan teknologi yang terus berkembang

membawa beberapa pendekatan baru pada penelitian dan pengembangan material

oksida konduktif transparan atau Transparent Conducting Oxide (TCO). TCO

digunakan untuk keperluan teknologi yang lebih efisien dan ekonomis, dengan

tampilan yang sama atau bahkan lebih baik. Diantara penggunaan TCO yaitu

sebagai lapisan luar pada sel surya. Material TCO memiliki karakteristik resistivitas

listrik yang rendah dan transparansi yang tinggi pada panjang gelombang visibel.

Aplikasi TCO telah berkembang sangat cepat. Aplikasi ini telah digunakan untuk

pembuatan piranti optoelektronik seperti: TV LCD, TV Plasma, organic

electroluminescence (EL) seperti touch screen monitor pada authomatic

tellermachine (ATM), ticket vending machines yang dipasang di stasiun kereta api,

electrochronic windows (jendela yang bisa diatur menjadi transparan gelap) dan

lapisan pertama pada sel surya (Sinaga, 2009).

Material TCO yang sudah banyak digunakan adalah Indium Tin Oxide

(ITO). ITO mempunyai nilai transparansi 80% dan resistivitas 2,36 x 10-4 (ohm.cm)

(Patel et al., 2010). ITO juga memiliki karakterisasi yang baik dari segi transmitansi

optik, energi band gap yang lebar, serta konduktivitas listrik yang tinggi (Sim et

al., 2010). Seiring dengan permintaan konsumen terhadap TV flat (LCD) dan juga

panel surya menyebabkan kebutuhan ITO bertambah, padahal unsur Indium (In)
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merupakan unsur tanah sangat sedikit ketersediaannya di bumi. Harga Indium yang

mahal menjadi permasalahan dalam pengembangan TCO yang murah. Kondisi ini

menuntut perlu adanya penelitian untuk menemukan material TCO yang dapat

menggantikan peran dari ITO. Untuk mengatasi hal tersebut, para ilmuwan telah

banyak melakukan penelitian untuk mencari material-material TCO seperti

Mangan-doped Zinc Oxide (Han et al., 2000), Aluminium-doped Zinc Oxide

(AZO), Galium-doped Zinc Oxide (GZO) (Jang et al., 2008), dan Timah-doped Zinc

Oxide (Tsay et al., 2008).

Material ZnO dipilih sebagai material baru yang diteliti untuk bahan

alternatif pengganti ITO karena ZnO merupakan material yang tidak beracun dan

sangat berlimpah di bumi (Sali et al., 2008). ZnO memiliki stabilitas yang tinggi

dalam plasma hidrogen dan siklus panas serta tahan terhadap radiasi (Shinde et al.,

2007). Material zinc oxide (ZnO) merupakan oksida konduktif transparan yang

banyak diteliti sebagai alternatif pengganti ITO.

ZnO merupakan material semikonduktor tipe-n yang mempunyai struktur

kristal wurtzite. Film tipis ZnO biasanya menunjukkan resistivitas yang rendah

disebabkan kekosongan (vakansi) oksigen dan penyisipan (interstitial) Zn karena

komposisi yang nonstoichiometric (Wirjoadi et al., 2008). ZnO mempunyai band

gap 3,21 eV pada temperatur ruang (Ye et al., 2003) dan transmitansi yang tinggi

~90% pada panjang gelombang visibel (Kim et al., 2007). Kelebihan ZnO yang lain

adalah dapat ditumbuhkan pada temperatur substrat yang relatif rendah sekitar 200-

400oC (Yanti, 2013). Hal ini menjadi sifat menarik yang dimiliki oleh ZnO karena

pembentukan kristal dapat terjadi pada temperatur di bawah 400oC.
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Film tipis Zinc Oxide tanpa doping memiliki karakteristik sifat listrik yang

kurang baik, memiliki resitivitas sebesar 0.78 Ω.cm (Sim et al., 2010). Nilai

konduktivitas film tipis ZnO tanpa doping yaitu sekitar 6,24 x 10−7(Ω )−1

(Suprayogi, 2014). Dan nilai transmitansi film tipis ZnO tanpa doping 70-80%

(Sinaga et al., 2009).

Kelemahan ZnO adalah memiliki sifat listrik, sifat optik serta struktur unit

yang kurang bagus sehingga diperbaiki dengan cara diberi doping (Kim et al.,

2010). Untuk menaikkan konduktivitas listriknya, ZnO seringkali didoping dengan

dopan ekstrinsik. Unsur golongan III A khususnya aluminium (Al) banyak

digunakan sebagai dopan dan dapat menaikkan konduktivitas listrik film tipis ZnO

hingga berorde 105 Ω.cm (Amara & Mohamed, 2014).

Logam Al merupakan unsur yang paling baik digunakan sebagai doping

dibanding baik dibanding Boron (B), Galium (Ga), Indium (In) (Kuo et al., 2006)

didasarkan pada mobilitas elektron yang paling tinggi, dan memberikan pembawa

muatan level yang tinggi. ZnO doping Al sangat berpotensial untuk diaplikasikan

sebagai TCO. Selain karena konduktivitas dan transparansinya tinggi. Al

berkontribusi terhadap lebar band gap ZnO dikarenakan bertambahnya konsentrasi

pembawa muatan, ini telah dikenal sebagai efek Burstein–Moss (Suchea et al.,

2007).

Doping Al digunakan untuk mengurangi resistansi kisi. Nilai resisitivitas

unsur Al yaitu orde 10-10 Ω.cm dan nilai transmitansinya 80 - 90% (Lin et al., 2003).

Hal ini penting karena resistansi TCO harus kecil untuk meminimalkan kehilangan

ohmik pada TCO ketika terjadi aliran photocurrent. Ketebalan film juga dikontrol
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tetap rendah sebagai syarat agar resistansinya tetap kecil dan konduktivitasnya

tinggi. Resistivitas ditentukan oleh mobilitas dan konsentrasi pembawa muatan

yang dipengaruhi oleh perubahan ukuran butir (Yanti, 2013). Ukuran butir yang

besar menyebabkan densitas berkurang dan mobilitas menjadi lebih tinggi. Densitas

berpengaruh terhadap stabilitas film seperti tampilan film tipis. Kekasaran

permukaan film menyebabkan cahaya yang ditransmitansikan lebih banyak

daripada cahaya yang dipantulkan.

Firmaningsih (2015) melaporkan bahwa penumbuhan film tipis ZnO

dengan konsentrasi dopan Aluminium yang optimum 3% pada temperatur 400oC

dapat menurunkan nilai resistivitas. Selain pendopingan, sifat listrik dan sifat optik

film juga ditentukan oleh teknik pembuatan dan parameter yang lain seperti

perlakuan annealing. Perlakuan annealing biasanya dilakukan setelah penumbuhan

film. Sinaga et al.,(2009) dan Ming et al., (2015) melaporkan bahwa penumbuhan

film ZnO:Al dengan perlakuan annealing dapat mempengaruhi nilai transmitansi

dari 70-90%.

Pendeposisian film tipis dapat dilakukan dengan berbagai metode seperti

Metal Oxide Chemical Vapar Deposition (MOCVD) (Park et al., 2009), sol-gel dip-

coating (Zhou et al., 2007), RF magnetron sputtering (Kang et al., 2007), buffer

assisted pulsed laser deposition (Ajimsha et al, 2010) dan ada juga dibuat dengan

teknik Screen Printing (Sinaga, 2009). Metode penumbuhan film tipis ZnO yang

baik adalah metode sputtering (Chaabouni et al., 2004). Hal tersebut didasarkan

pada kelebihan metode sputtering seperti dapat menghasilkan film tipis dari bahan

yang mempunyai titik leleh tinggi, penghematan bahan yang akan dideposisikan,
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ketebalan lapisan dapat dikontrol dengan akurat dan temperatur substrat yang

rendah. Metode sputtering mempunyai beberapa tipe berdasarkan dari sumber

penghasilan daya plasmanya yaitu Radio Frekuency (RF) Sputtering dan Direct

Current (DC) Magnetron Sputtering.

Berdasarkan paparan tersebut pada penelitian ini dilakukan penumbuhan

film tipis ZnO doping Al dengan variasi temperatur annealing terhadap struktur,

sifat optik dan sifat listrik dengan metode DC Magnetron Sputtering.

1.2. Perumusan masalah

Penelitian tentang film tipis ZnO doping Al sebagai material dan piranti

semikonduktor telah banyak dilakukan oleh para peneliti. Pada penelitian ini telah

dilakukan studi pembuatan film ZnO doping Al dengan metode DC Magnetron

Sputtering pada temperatur annealing. Temperatur annealing dilakukan dengan

tujuan untuk meningkatkan kualitas kristal yang dihasilkan.

Banyak peneliti yang telah menggunakan treatment annealing pada

penumbuhan film tipis ZnO doping Al, seperti: Byeong-Yun et al., (2005) dan

Hyung Jun Cho et al., (2010) yang melaporkan bahwa dengan menggunakan

perlakuan annealing pada film ZnO:Al dengan metode RF Sputtering memiliki

resistivitas menurun masing-masing 8,30x10-4 Ohm.cm dan 2.24×10-3 Ohm.cm

dengan transmitansi 93.5%. Pada 2 tahun berikutnya Min Chul Jun, et al., (2012)

juga melaporkan bahwa berdasarkan anilisis X-ray difraksi semua film memiliki

struktur kristal heksagonal dan nilai transmitansi meningkat menjadi 80% dengan

treatment annealing. Hasil penelitian yang diperoleh Hamali et al., (2016) pada

film ZnO:Al yang ditumbuhkan dengan metode yang sama menggunakan subtrat
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silika memiliki nilai resistivitas 1x10-3 Ω.cm dan transmitansi 85%. Selain

pengaruh temperatur annealing, dengan variasi Gas Ambients on Ohmic dan daya

plasma dapat menunjukkan struktur kristal yang baik dan sifat optik yang optimum

(Chung et al., Jiang et al., dan Wang et al., 2013). Selain menggunakan metode

sputtering, Rogachev et al., (2016) melaporkan bahwa dengan metode sol gel, film

ZnO yang ditumbuhkan pada variasi temperatur annealing 20°C sampai 350oC

selama 10 menit dapat meningkatkan nilai mobilitas dari 4,88 sampai 7,86 cm2/V

dan menjadikan film ZnO berfungsi sebagai solar sel (Rogachev et al., 2016).

Berdasarkan paparan hasil penelitian sebelumnya bahwa pengkajian

pengaruh temperatur annealing masih fokus pada sifat listrik dan sifat optik film

tipis yang dihasilkan. Struktur dari film tipis juga merupakan hal penting yang perlu

dikaji untuk mendapatkan informasi yang lengkap sehingga dapat digunakan untuk

aplikasi sel surya. Menurut Seung et al., (2007) bahwa ukuran kristal memiliki

pengaruh langsung terhadap konduksi listrik. Dengan demikian pada penelitian ini

dikaji bagaimana pengaruh temperatur annealing terhadap struktur, sifat listrik dan

sifat optik film tipis Zinc Oxide (ZnO) doping Aluminium (Al) dengan metode DC

Magnetron Sputtering.

1.3. Tujuan Penelitian

Penelitian ini bertujuan untuk menumbuhkan film tipis ZnO doping Al

dengan menggunakan metode DC Magnetron Sputtering dan variasi temperatur

annealing. Sifat – sifat film tipis yang dikaji adalah struktur, sifat listrik dan sifat

optik.
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1.4. Manfaat Penelitian

Manfaat penelitian ini adalah untuk mengkaji mengenai pengaruh

temperatur annealing terhadap struktur film tipis ZnO doping Al sehingga dapat

diperoleh sifat listrik dan sifat optik yang optimal untuk aplikasi windows sel surya.

1.5. Sistematika Penulisan

Sistematika penulisan skripsi ini terdiri atas lima bab, diawali dengan

halaman judul, halaman pengesahan, halaman motto, halaman persembahan, kata

pengantar, abstrak, daftar isi, daftar gambar dan daftar tabel. Bab I, berisi tentang

latar belakang, permasalahan, tujuan penelitian, manfaat penelitian dan sistematika

penulisan skripsi. Bab II, berisi kajian pustaka yang merupakan landasan teori

dalam penelitian. Berupa penjelasan mengenai material semikonduktor,

transparent conducting oxide (TCO), material zinc oxide (ZnO), aluminium (Al),

sputtering, sifat optik material, sifat listrik material dan proses annealing. Bab III,

berisi metode penelitian yang meliputi, pembuatan target ZnO doping Al, preparasi

substrat, penumbuhan film tipis ZnO doping Al, dan treatment annealing,

kemudian karakterisasi film serta metode analisis data. Bab IV, memaparkan hasil

penelitian, análisis data dan pembahasan hasil penelitian. Analisis dan pembahasan

tersebut meliputi struktur film, sifat optik dan sifat listrik film tipis ZnO doping Al.

Bab V, berisi simpulan hasil penelitian yang telah dilakukan dan saran untuk

penelitian selanjutnya. Bagian akhir skripsi berisi daftar pustaka dan lampiran hasil

penelitian.
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BAB II

KAJIAN PUSTAKA

2.1. Material Semikonduktor

Berdasarkan konduktivitas bahan, material dapat diklasifikasikan menjadi

tiga macam yaitu, (1) konduktor, dengan resistivitas <10-4 Ωm, (2) semikonduktor,

dengan resistivitas antara 10-4-1012 Ωm, (3) insulator, dengan resistivitas >1012 Ωm.

Material semikonduktor merupakan material yang paling banyak dimanfaatkan

bagi pengembangan teknologi modern seperti perlengkapan elektronik,

optoelektronik, dan sensor.

Berdasarkan mayoritas pembawa muatannya, material semikonduktor dapat

digolongkan menjadi dua tipe yaitu tipe-n dan tipe-p. Material semikonduktor tipe-

n dapat dibuat dengan menambahkan sejumlah kecil atom pengotor pentavalen

(antimony, phosphorus atau arsenik) pada semikonduktor murni, misalnya silikon

murni. Atom-atom pengotor (dopan) ini mempunyai lima elektron valensi sehingga

secara efektif memiliki muatan sebesar +5q. Saat sebuah atom pentavalen

menempati posisi atom silikon dalam kisi kristal, hanya empat elektron valensi yang

dapat membentuk ikatan kovalen lengkap, dan tersisa satu elektron yang tidak

berpasangan. Sisa elektron ini akan menjadi elektron bebas dan menjadi pembawa

muatan dalam proses hantaran listrik sehingga material ini disebut material

semikonduktor tipe-n. Secara skematik semikonduktor tipe-n dapat digambarkan

seperti pada Gambar 2.1.
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Gambar 2.1. (a) Struktur kristal silikon dengan sebuah atom pengotor pentavelan
menggantikan posisi salah satu silikon dan (b) Struktur pita energi
semikonduktor tipe-n

Material semikonduktor tipe-p dapat dibuat dengan menambahkan sejumlah

kecil atom pengotor trivalen (Aluminium, Boron, Gallium atau Indium) pada

semikonduktor murni, misalnya silikon murni. Atom-atom pengotor (dopan) ini

mempunyai tiga elektron valensi sehingga secara efektif hanya dapat membentuk

tiga ikatan kovalen. Saat sebuah atom trivalen menempati posisi atom silikon dalam

kisi kristal, terbentuk tiga ikatan kovalen lengkap, dan tersisa sebuah muatan positif

dari atom silikon yang tidak berpasangan yang disebut hole, karena pembawa

mayoritas material ini adalah hole maka material ini disebut material

semikonduktor tipe-p. Secara skematik semikonduktor tipe-n dapat digambarkan

seperti Gambar 2.2.

Gambar 2.2. (a) Struktur kristal silikon dengan sebuah atom pengotor trivalen
menggantikan posisi salah satu atom silikon dan (b) struktur pita
energi semikonduktor tipe-p
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2.1.1. Transparent Conducting Oxide (TCO)

TCO merupakan semikonduktor dengan band gap yang lebar dan

karakteristik spektrum yang selektif, sehingga dapat digunakan sebagai lapisan luar

(window layer) sel surya (Minami et al., 2003). Lebar band gap TCO berada pada

kisaran 3,3 eV, sehingga hanya foton yang berenergi setara atau lebih besar dari 3,3

eV yang mampu mengeksitasi elektron, sedangkan foton dengan energi lebih kecil

dari band gap tidak akan mampu mengeksitasi elektron sehingga foton ini hanya

akan ditransmitansikan atau diteruskan. Foton yang diteruskan inilah yang berada

pada kisaran spektrum cahaya tampak karena cahaya ini energinya lebih kecil dari

3,3 eV.

TCO bersifat konduktif disebabkan oleh karakteristik ikatan kimianya

dengan jenis ikatan berupa ikatan ionik (ikatan antara logam dengan oksigen) yang

memungkinkan atom terlepas dengan sendirinya dari posisi normalnya ke posisi

lain yang akhirnya menyebabkan elektron terlepas pula di dalam struktur oksida

tersebut. Jumlah elektron di dalam material TCO dipengaruhi oleh banyaknya atom

yang terlepas dari posisi normalnya, semakin banyak atom yang terlepas dari posisi

normalnya maka semakin banyak pula jumlah elektron di dalam material TCO.

Elektron akan menghantarkan arus listrik apabila arus listrik dialirkan ke material

tersebut, sehingga material ini bersifat konduktif.

TCO ini digunakan di berbagai peralatan optik karena sifatnya yang

memiliki konduktivitas dan transparansi yang tinggi. TCO diaplikasikan pada aspek

komputasi liquid crystal displays (LCD), aspek alternatif energi yaitu solar cell,

dan aspek teknologi yang berupa sensor gas yang dapat mendeteksi berbagai
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macam gas, contohnya yaitu: sensor Gas Dimetil Amin (DMA) yang terlarut pada

gas Hidrogen, uap Etanol, dan gas-gas beracun hasil pembakaran dari transportasi

darat.

Ada beberapa jenis lapisan tipis konduktif transparan antara lain yaitu SnO2,

ITO, dan TCO. SnO2 harganya sangat murah dan mempunyai nilai resistivitas jauh

lebih tinggi dibanding Indium Tin Oxide (ITO). ITO merupakan campuran dari

SnO2 dan In2O3 dengan perbandingan Sn:In sekitar 5:95. Keunggulan ITO adalah

resistivitas rendah, namun proses pembuatan Indium (In) sangat mahal. Oleh karena

itu, saat ini dikembangkan lapisan tipis lain untuk lapisan konduktif transparan

(Siswanto, 2008).

2.1.2. Zinc Oxide (ZnO)

Zinc Oxide (ZnO) sebagai material semikonduktor telah diaplikasikan pada

bidang teknologi, salah satu aplikasi yang dibutuhkan saat ini adalah Transparent

Conducting Oxide (TCO). Aplikasi ZnO sangat luas meliputi LED (Light-Emitting

Devices) (Huang et al., 2001, Ozguer et al., 2005), Gas Sensor (Pearton et al.,

2005), piezoelectric transducers (Ko et al, 2003) dan ultrasonic oscillators (Devoe

et al., 2001).

Zinc Oxide (ZnO) merupakan material semikonduktor tipe-n dengan

struktur wurtzite karena nonstoichiometric (Bao Ma et al., 2007) dan bersifat

transparan serta konduktif (Goldsmith et al., 2006). Konduktivitas listrik dalam

ZnO dapat ditimbulkan karena nonstochiometric yang disebabkan oleh kelebihan

ion-ion zinc (Zn2+). Kelebihan kation ini diimbangi oleh muatan negatif dengan

jumlah yang sama, yaitu 2 elektron. Elektron-elektron ini bebas bergerak di dalam
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kristal di bawah pengaruh medan listrik luar. ZnO memiliki energi gap yang besar

~3,37 eV pada temperatur rendah dan 3,30 eV pada temperatur ruang (Liewhiran et

al., 2007).

ZnO merupakan material yang potensial untuk dipertimbangkan sebagai

pengganti ITO SnO2 (Kuo et al., 2010) sebagai aplikasi Transparent Conducting

Oxide (TCO) karena band gap yang lebar, konduktivitas tinggi, mudah didoping,

dan suhu stabil ketika didoping dengan golongan III (Singh et al, 2001).

Struktur kristal ZnO ditunjukkan pada Gambar 2.3 dan sifat fisis ZnO

dengan tipe kristal wurtzite ditunjukkan pada Tabel 2.1.

Gambar 2.3. Struktur kristal ZnO

Tabel 2.1. Sifat fisis material TCO
Sifat fisis ZnO
Nama material
Band gap (eV)
Melting point (℃)
Densitas (g cm-3)
Permitivitas relatif
Dopan
Struktur Kristal
Parameter kekisi (nm)

Zincite
3,4
1975
5,67
8,1
B, Al, In, Ga, Si, Sn, F, Cl
Heksagonal, wurtzite
a : 0,325
b : 0,207
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Film tipis ZnO mempunyai struktur heksagonal dengan tipe kristal wurtzite,

parameter kisi pada sumbu a = 3,2495 Å dan sumbu c = 5,2069 Å. Sifat-sifat yang

menarik dari material ZnO lainnya adalah anisotropi dalam struktur kristal, struktur

cacat non-stoichiometric, transparansi optik dalam daerah cahaya tampak dan

indeks biasnya cukup tinggi. Berdasarkan sifat-sifat tersebut, film tipis ZnO dapat

dimanfaatkan sebagai window layer dan elektroda depan yang sangat konduktif dan

transparan pada sel surya.

2.1.3. Aluminium Oksida (Al2O3)

Aluminium merupakan unsur kimia golongan IIIA dalam sistem periodik,

dengan nomor atom 13 dan massa atom 26,98 u. Struktur Kristal aluminium adalah

Face Center Cubic (FCC). Aluminium adalah unsur terbanyak ketiga yang

ditemukan di bumi setelah oksigen dan silikon. Jumlahnya sekitar 7,6% dari berat

kerak bumi dan memiliki sifat tidak beracun.

Aluminium oksida (Al2O3) mempunyai konduktivitas dua kali lebih baik

dari tembaga hal ini dikarenakan adanya delokalisasi elektron yang bebas bergerak

atau berpindah sepanjang padatan. Selain itu aluminium merupakan logam yang

bersifat memantulkan cahaya datang dan reflektansinya cukup tinggi di daerah

cahaya tampak (visible). Dengan keunggulan sifat listrik yang bagus, aluminium

dijadikan sebagai dopan.

Material Al2O3 memiliki karakteristik sifat fisis yang menarik, sehingga

dilanjutkan menjadi objek penelitian. Dan Al2O3 merupakan bahan menjanjikan

karena mempunyai keuntungan, yaitu ion Al3+ mempunyai jejari yang lebih kecil

daripada ion Zn2+ sehingga dapat menyisip ke dalam kristal ZnO (Kuo et al., 2010).
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Aluminium melindungi material dibawahnya dari proses oksidasi sehingga tidak

menurunkan nilai material yang dilapisi. Aluminium oksida (Al2O3) juga

merupakan material yang memiliki band gap lebar, serta memiliki sifat optik dan

listrik yang baik (Kim et al., 2007). Nilai Band gap film tipis Al2O3 sekitar 4,7 eV

(Yazdanmehr et al., 2012).

2.1.4. ZnO Doping Al

Doping pada film tipis ZnO mempengaruhi ukuran butir dan morfologi

permukaan film yang terbentuk. Doping aluminium  memberikan peranan penting

dalam menentukan struktur kristal dan intensitas puncak difraksi. Doping akan

lebih berpengaruh pada temperatur yang tinggi. Film tipis ZnO yang di doping

dengan Al mempunyai nilai konduktivitas yang lebih tinggi dibandingkan dengan

film tipis ZnO tanpa doping.

Pada umumnya penumbuhan ZnO dengan doping Al yang rendah sulit

terjadi karena dalam pembuatan pellet sukar untuk homogen, sehingga distribusi Al

tidak merata pada pellet. Doping yang rendah menyebabkan keberadaan Al sulit

untuk terdeteksi, sedangkan doping Al signifikan menghambat pertumbuhan butir

(Han et al., 2001). Kontribusi dari ion Al3+ sebagai donor yang disubstitusikan

terhadap Zn2+ dapat dijadikan alasan film ZnO doping Al ditumbuhkan di bawah

tekanan yang tinggi yang dapat mengurangi konsentrasi pembawa yang

menyebabkan konduktivitas listrik lebih rendah. Film ZnO doping Al memiliki

perbedaan yang sangat besar dalam sifat kimia. Chemisorptions atom oksigen di

permukaan film tipis ZnO doping Al menyerap elektron dari pita konduksi,

sehingga konsentrasi pembawa muatan berkurang yang menyebabkan
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bertambahnya resistivitas ZnO doping Al. Kelebihan ZnO doping Al banyak diteliti

sebagai aplikasi TCO, disebabkan oleh ZnO doping Al melimpah di alam sehingga

mudah didapat, dan harganya murah. Unsur Al juga bersifat tidak beracun

(nontoxic), anisotropi dalam struktur kristalnya, dan memiliki struktur cacat

nonstoichiometric. Kelebihan lain dari ZnO doping Al adalah stabilitas  yang  bagus

(Sim et al., 2010), temperatur deposisi yang rendah (Ajimsha et al., 2010),

transmitansi yang tinggi di daerah cahaya tampak (visible), dan resistivitas yang

rendah (Chen et al, 2000), serta konduktivitas listrik yang tinggi (Chen et al., 2009),

sehingga ZnO doping Al menunjukkan sifat listrik dan sifat optik yang baik.

Film tipis ZnO yang didoping dengan Al2O3 dengan metode RF magnetron

sputtering mempunyai sifat listrik yang lebih baik dibandingkan film tipis ZnO

tanpa doping, yaitu konduktivitas listriknya menjadi ~103 Ω.cm (Kuo et al., 2010).

Ini menunjukkn bahwa film tipis ZnO doping Al dapat dikembangkan sebagai

bahan TCO yang sangat konduktif dan transparan.

2.2. Proses Sputtering dan Sistem DC Magnetron Sputtering

2.2.1. Fenomena Sputtering

Proses sputtering diawali dengan proses ionisasi gas-gas sputter seperti Ar

(Argon), Xe (Xenon), Kr (Kripton), Ne (Neon) maupun He (Helium). Sputtering

merupakan proses penembakan partikel-partikel (atom-atom atau ion-ion)

berenergi tinggi pada sebuah target sehingga atom-atom individu memperoleh

energi yang cukup tinggi untuk melepaskan diri dari permukaan target. Atom-atom

yang tersputter terhambur ke segala arah, kemudian difokuskan pada substrat untuk

membentuk film tipis (Sudjatmoko, 2009). Sputtering terjadi ketika dihasilkan
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lucutan listrik dan gas Argon secara listrik menjadi konduktif karena mengalami

ionisasi yang menghasilkan ion-ion bermuatan positif dan negatif yang mempunyai

jumlah seimbang, dikenal sebagai plasma (Purwaningsih, 2003). Proses sputtering

secara lengkap di tunjukkan pada Gambar 2.4.

Gambar 2.4. Proses sputtering pada permukaan target

Teknik sputtering memiliki beberapa kelebihan, antara lain : film yang

terbentuk mempunyai komposisi yang serupa dengan bahan target, kualitas,

struktur dan keseragaman hasil film dikendalikan oleh tingkat homogenitas target,

mempunyai rapat arus yang besar sehingga memungkinkan terjadinya laju deposisi

yang tinggi, dan lapisan yang terbentuk mempunyai kekuatan rekat yang tinggi

terhadap permukaan substrat (Sudjatmoko, 2009).

2.2.2. Sistem DC Magnetron Sputtering

Teknik penumbuhan film tipis paling sederhana adalah dengan metode DC

Magnetron Sputtering. Sistem DC Magnetron Sputtering terdiri dari sepasang

elektroda planar. Salah satu dari elektroda tersebut adalah katoda dingin dan lainnya

adalah anoda. Pada bagian katoda dipasang sebuah bahan target dan pada bagian

Atom terdeposisi

Atom terpental

Substrat

Atom target

Ion penumbuk

Permukaan target

Ion implantation
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belakangnya didinginkan dengan air pendingin, sedangkan substrat dipasang di

anoda.

Apabila tabung sputter diisi dengan gas Ar (Argon) dan pada elektroda

dipasang beda potensial, maka antara elektroda terjadi lucutan pijar (glow

discharge). Gas Argon mempunyai massa yang lebih berat dan mudah terionisasi

dari pada gas-gas yang lain seperti Neon dan Helium, maka yang dipakai yaitu gas

Ar (Argon). Gas Argon yang melalui ruang antara elektroda dipecah menjadi

plasma yang mengandung elektron (e-), ion Ar, sehingga atom-atom permukaan

target yang tertumbuk keluar akan menempel pada permukaan substrat sehingga

terbentuk film tipis.

DC Magnetron Sputtering ini menggunakan system magnet yang diletakkan

dibawah katoda. Magnet membentuk lingkupan medan magnet untuk

membelokkan partikel bermuatan. Elektron-elektron dikurung dalam lingkupan

medan magnet dekat target dan mengakibatkan ionisasi pada gas argon lagi. Jumlah

ion-ion yang ditarik ke permukaan target menjadi lebih banyak. Semakin banyak

ion-ion yang menumbuk target, hasil sputtering semakin meningkat.

Sistem DC Magnetron Sputtering merupakan modifikasi dari sistem DC

Sputtering dengan menambahkan sistem magnet, sehingga sistem DC Magnetron

Sputtering terdiri dari tabung plasma berbentuk silinder, sumber tegangan tinggi,

sepasang elektroda, sistem pemanas substrat, sistem pendingin target dan magnet,

sistem vakum, sistem masukan gas sputter dan sistem magnet. Skematik DC

Magnetron Sputtering secara jelas di tunjukkan pada Gambar 2.5.
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Gambar 2.5. Skema reaksi dalam DC Magnetron Sputtering (Joshi, 2003)

2.3. Treatment Annealing

Proses annealing yaitu proses pemanasan material sampai temperatur

tertentu. Kemudian proses tersebut ditahan beberapa waktu kemudian

pendinginannya dilakukan perlahan-lahan di dalam tungku. Keuntungan yang

didapat dari proses ini diantaranya; menurunkan kekerasan, memperbaiki sifat

mekanik, menurunkan atau menghilangkan ketidak homogenan struktur, dan

memperhalus ukuran butir.

Berdasarkan kamus besar Fisika, kata anil merupakan jenis laku panas pada

logam untuk melunakkan dan menghilangkan tegangan dalam ketidakstabilan,

sehingga lebih mudah dikerjakan atau dibentuk. Pada proses ini, logam mula-mula

dipanaskan hingga suatu temperatur tertentu selama beberapa saat (baik temperatur

mupun waktu ini bergantung pada jenis logam tersebut), dan kemudian

mendinginkannya secara perlahan-lahan. Proses ini digunakan baik pada logam

bersifat besi maupun bukan besi, dan proses yang serupa dapat pula diterapkan pada

bahan lain, seperti gelas.

Pada penelitian Legros Anne et al., (1995) dengan meningkatnya temperatur

annealing juga akan mempengaruhi ukuran butiran kristal menjadi lebih besar,
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sehingga terbentuk ukuran butiran yang homogen yang dapat mencapai permukaan

sehingga bersentuhan satu sama  lain  pada  permukaan dan meninggalkan daerah

amorf.

Pada proses annealing dalam keadaan vakum dilaporkan sangat efektif

untuk meningkatkan ukuran butir, konsentrasi pembawa dan mobilitas film tipis

AZO (Guillen et al., 2010). Menggunakan treatment vacuum annealing, nilai band

gap yang dihasilkan saat deposisi film tipis AZO menjadi lebih lebar dan dapat

memperbaiki kristalisasinya, peningkatan temperatur annealing juga dapat

meningkatkan nilai konduktivitas listrik, pembawa konsentrasi, dan nilai absorbsi

berubah kearah panjang gelombang yang lebih pendek (Fang et al., 2003).

2.4. Struktur Film

Struktur mikro dari suatu lapisan film tipis dapat ditunjukkan dengan besar

butiran-butiran kristal (grain size) yang terbentuk dan tebal tipisnya lapisan yang

terbentuk. Kristal adalah zat padat yang susunan atom-atomnya atau molekulnya

teratur. Partikel kristal tersusun secara berulang dan teratur serta perulangannya

mempunyai rentang yang panjang. Struktur kristal terdapat pada hampir semua

logam dan mineral. Suatu struktur kristal dibangun oleh sel unit, sekumpulan atom,

yang tersusun secara khusus, yang secara periodik berulang dalam tiga dimensi

dalam suatu kisi. Spasi antar sel unit dalam segala arah disebut parameter kisi.

Struktur dan kualitas kristal suatu materi dapat dilihat dari besarnya nilai

FWHM (Full Width Half Maximum) dan orientasi bidang kristal. Orientasi bidang

kristal digunakan untuk mengidentifikasi struktur kristal mengarah pada kristal

tunggal atau polikristalin. Tinggi rendahnya nilai FWHM digunakan untuk
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mengidentifikasi kualitas kristal. Nilai FWHM didapatkan dengan cara mencari dua

titik setengah dari intensitas puncak difraktogram XRD. Untuk mendapatkan sudut

difraksi dapat memanfaatkan persamaan (2.1). Grain size juga dapat diidentifikasi

menggunakan formula Scherrer (Cullity, 1978) sebagai berikut:= ,
(2.1)

dengan D adalah grain size, B adalah Full Width at Half Maximum (FWHM) dalam

radian (1° = 1,7452x10-2 rad), θ adalah sudut difraksi.

Struktur dan simetri suatu zat padat mempunyai peran penting dalam

menentukan sifat-sifatnya, seperti struktur pita energi dan sifat optiknya. Pada

dasarnya, struktur dan topografi suatu lapisan bahan bergantung pada perlakuan

saat penumbuhan, seperti suhu pada saat penumbuhan, sumber dan energi atom-

atom pengotor, topografi substrat dan tekanan aliran gas yang dipakai saat

penumbuhan film. Parameter-parameter tersebut juga mempengaruhi mobilitas

permukaan atom-atom teradsorpsi.

Ukuran butir lateral diharapkan meningkat dengan berkurangnya nilai

konsentrasi larutan tekanan uap di atas yang diperlukan untuk berkondensasi

menjadi fase padatan pada kondisi kesetimbangan termodinamika, serta diharapkan

dapat meningkatkan mobilitas permukaan atom-atom teradsorpsi. Film tipis dengan

butiran-butiran besar terbentuk pada suhu substrat tinggi yang diakibatkan

mobilitas permukaan yang tinggi. Struktur film tipis ZnO mempengaruhi sifat

listrik dan sifat optik. Wirjoadi  (2008) melaporkan bahwa struktur kristal lapisan

tipis ZnO:Al lebih teratur bila dibandingkan dengan lapisan tipis ZnO. Dan hasil

karakterisasi struktur kristal lapisan tipis ZnO dan ZnO:Al terorientasi pada bidang
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(002), dengan Sifat optik (transmitansi) lapisan tipis  ZnO  dan  ZnO:Al masing-

masing (62 - 80) % dan (20 - 68) %. Gambar 2.6 menunjukkan pola XRD terhadap

struktur kristal filim tipis ZnO yang baik.

Gambar 2.6. Pola XRD struktur kristal film ZnO dan ZAO (Suchea, 2007)

2.5. Sifat Optik Lapisan Tipis ZnO

Transmitansi, absorbansi dan reflektansi merupakan sifat optik dari suatu

material yang ada kaitannya dengan interaksi antara material dengan gelombang

elektromagnetik seperti cahaya, khususnya cahaya tampak. Spektrum refleksi,

absorbsi atau transmisinya. Spektrum absorbsi menunjukkan fungsi koefisien

absorbsi terhadap energi foton cahaya. Spektrum transmisi menunjukkan fungsi

transmisi terhadap panjang gelombang.

Sifat optik dari lapisan film tipis suatu bahan dapat ditunjukkan melalui

interaksi film dengan cahaya. Ketika cahaya mengenai suatu bahan maka sebagian

akan diserap, dipantulkan dan ditransmisikan. Berdasarkan nilai transmitansi dapat

diketahui bagaimana kemampuan material atau bahan tersebut dalam
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mentransmisikan cahaya. Pada aplikasi sel surya, nilai transmitansi ini berpengaruh

terhadap performa sel surya tersebut.

Pengukuran sifat optik menggunakan gelombang elektromagnetik dari

ulltraviolet sampai inframerah. Parameternya adalah panjang gelombang ( ), energi

(hv). Hubungan antara energi dan panjang gelombang ditunjukkan pada Persamaan

(2.2) = ℎ = ℎ ⁄ (2.2)

dengan E adalah energi gelombang cahaya (Joule), h adalah konstanta planck yang

besarnya 6,62 x 10-34 J.s, c adalah kecepatan cahaya dalam ruang hampa yang

besarnya 3 x 108 m/s dan adalah panjang gelombang cahaya (m) (Schroder, 2006).

Transmitansi merupakan perbandingan antara intensitas cahaya setelah dan

sebelum melewati material semikonduktor yang dinyatakan dengan Persamaan

(2.3) = (2.3)

dengan T adalah besar transmitansi material semikonduktor (%). Intensitas radiasi

berkurang secara eksponensial terhadap film sehingga persamaan 2.6 dapat

dinyatakan dalam persamaan

I/I0 = e -b (2.4)

dengan b adalah ketebalan film dan adalah koefisien absorbsi optik.

Hubungan transmitansi dengan ketebalan dapat dilihat dengan

mensubstitusikan persamaan (2.3) dalam persamaan (2.4) sehingga diperoleh

T=e-b (2.5)
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Nilai ketebalan yang semakin besar menyebabkan nilai transmitansi semakin kecil,

ditunjukkan dalam persamaan (2.6) dan (2.7).

- α b = ln T (2.6)= − ln (2.7)

Material semikonduktor dengan celah pita energi langsung (direct band

gap) memiliki hubungan sederhana antara dan v, khususnya pada energi foton

yang hampir setara dengan nilai celah pita energi semikonduktor. Pada jangkauan

energi tersebut koefisien absorbsi memenuhi persamaan( hv)2 = A (hv- ) (2.8)

dengan adalah lebar celah pita energi (energi gap) dan A adalah konstanta yang

terkait dengan sifat pita energi.

Menentukan lebar celah pita energi dapat ditentukan menggunakan metode

Tauc Plot yaitu dengan cara melakukan ekstrapolasi dari grafik hubungan = hv

sebagai absis dan (αhv)n sebagai ordinat hingga memotong sumbu energi sehingga

diperoleh nilai celah pita energi. Gambar 2.7 adalah contoh penentuan celah pita

energi film tipis TiO2 menggunakan metode Touc Plot (Bilalodin, 2012).

Gambar 2.7. Penentuan celah pita energi TiO2 dengan metode touc plot
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Berbeda dengan semikonduktor yang memiliki indirect band gap, hubungan

antara koefisien absorbsi dengan frekuensi cahaya dapat didekati dengan persamaan

= (ℎ − )2 (2.9)

Penentuan besarnya celah pita energi (band gap) dari pengukuran absorbsi

optik dipengaruhi oleh beberapa hal. Pengaruh yang pertama adalah terbentuknya

band tail atau energi urbach. Energi urbach terjadi karena adanya keadaan

terlokalisasi (localized states) pada band gap sebagai akibat dari keacakan struktur

penyusun film dan ditambah dengan adanya konsentrasi doping yang tinggi

(Caricato et al., 2010) atau cacat kristal dan tergabung dalam pita konduksi dan pita

valensi. Efek ini menghasilkan tepi eksponensial dalam bahan semikonduktor

(Wiyanto et al., 2004).

Gambar 2.8. Menunjukkan kurva transmitansi yang diperoleh pada

penelitian film tipis ZnO:Al pada variasi power sputtering.

Gambar 2.8. Transmitansi film ZnO:Al dengan variasi power sputtering
(Weifeng, 2008)
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2.6. Sifat Listrik Lapisan Tipis ZnO

Sifat listrik film tipis dapat diketahui dari resistivitas, konduktivitas dan

jenis pembawa muatannya. Konduktivitas merupakan kemampuan suatu material

dalam mengalirkan panas atau listrik. Bahan semikonduktor mempunyai dua jenis

pembawa muatan yaitu elektron dan hole. Ketika medan listrik diberikan pada suatu

material, elektron dalam material tersebut akan mengalir berlawanan dengan arah

medan dan membawa arus listrik, sedangkan hole mengalir searah dengan medan.

Konduktivitas dari pembawa muatan dapat dinyatakan sebagai berikut (Kittel,

1976).= = atau = (2.10)

dimana σ adalah konduktivitas dan ρ adalah resistivitas tergantung pada pembawa

muatan n, besar muatan q (-e untuk elektron dan +e untuk hole), dan mobilitas

pembawa muatan μ. Pada hantaran listrik pada bahan semikonduktor intrinsik oleh

elektron dan lubang (hole), konduktivitas dinyatakan dengan:= ( + ) atau = ( ) (2.11)

Bahan semikonduktor tipe-n pembawa mayoritasnya adalah elektron

sedangkan bahan semikonduktor tipe-p pembawa mayoritasnya adalah hole. Pada

suatu keadaan dimana tidak dapat dibedakan diantara pembawa mayoritas dan

pembawa minoritas karena kosentrasi elektron dan hole sama maka, semikonduktor

ini disebut semikonduktor intrinsik. Karakteristik  yang menonjol dari material

oksida konduktif transparan (TCO) adalah resistivitas listrik yang rendah dan

transparansi yang tinggi pada panjang gelombang visibel.
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BAB V

PENUTUP

5.1. Simpulan

Penumbuhan film tipis ZnO doping Al dengan variasi temperatur annealing

(0, 200, 300 dan 400oC) di atas substrat corning glass dengan metode DC

Magnetron sputtering pada tekanan 500 mTorr, temperatur substrat 400oC, daya

plasma 35,65 watt, dan waktu penumbuhan 120 menit telah berhasil dilakukan.

Hasil analisis XRD menunjukkan bahwa peningkatan temperatur annealing

menyebabkan film tipis ZnO doping Al mempunyai kualitas kristal yang baik.

Struktur kristal yang dihasilkan adalah heksagonal dengan intensitas tertinggi dan

dominan pada bidang (002) dan (101). Pada bidang orientasi (002) dapat

diaplikasikan sebagai windows layer sel surya dan bidang (101) dapat diaplikasikan

sebagai photoanoda single layer dan double layer pada Dye-Sensitized Solar Cell

(DSSC). Film yang ditumbuhkan pada temperatur 300°C memiliki nilai kualitas

kristal yang baik dengan nilai resistivitas yang paling kecil sekitar 2,89 x 102(Ω.cm)

dan nilai transmitansi paling besar 84,80%. Hal ini dapat disimpulkan bahwa film

tipis ZnO doping Al pada temperatur annealing 300oC memiliki film yang optimum

untuk aplikasi windows layer sel surya.
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5.2. Saran

Karakterisasi penumbuhan film tipis ZnO doping Al variasi temperatur

annealing perlu dikembangkan lagi dengan treatment annealing dengan dialiri gas

oksigen, argon dan hidrogen. Dengan demikian dapat mengetahui lebih jauh

pengaruhnya terhadap sifat fisis film tipis ZnO doping Al dengan kualitas yang

lebih baik.
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