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ABSTRAK

SIMULASI DINAMIKA MOLEKULAR REAKTIF PROSES AMORFISASI SILIKON KRISTAL.
Silikon kristal dan silicon amorf adalah material utama yang digunakan untuk bahan solar sel. Silikon amorf
lebih mudah dibuat dan lebih murah dibandingkan silikon kristal namun efisiensi silikon amorf masih lebih
rendah dibanding silikon kristal. Untuk meningkatkan sifat listrik dari silikon amorf diperlukan pengetahuan
strukturmikro silikon amorf yang terbentuk dari amorfisasi silikon kristal. Oleh karena itu dilakukan simulasi
dinamika molekuler untuk meneliti proses amorfisasi silikon kristal. Proses amorfisasi dilakukan dengan cara
yang menyerupai proses dalam eksperimen, yaitu pemanasan sampai silikon kristal mencair kemudian dilanjutkan
dengan pendinginan yang cepat sehingga tidak cukup waktu untuk atom-atomnya membentuk struktur yang
teratur. Setelah beberapa suhu dan kecepatan pendinginan dicoba, didapati bahwa dengan pemanasan sampai
3500 K dan dengan laju pendinginan 10'*K/s silikon amorf terbentuk. Pada suhu yang terlalu tinggi, sistem
menjadi rusak, sedangkan pada suhu yang terlalu rendah tidak terjadi perubahan fase. Proses amorfisasi disertai
dengan meningkatnya panjang rata-rata ikatan dari ikatan 4-4 fold, 4-5 fold, dan 5-5 fold secara berurutan. Selain
itu, didapati bahwa ikatan 5-fold memberikan kontribusi paling besar dalam membentuk puncak sudut 60°.

Kata kunci: Silikon amorf, Silikon kristal, Dinamika molekular

ABSTRACT

REACTIVE MOLECULAR DYNAMICS SIMULATION OF AMORPHIZATION PROCESS OF
CRYSTALLINE SILICON. Crystalline silicon and amorphous silicon are main material of solar cell. Amorphous
silicon is more easily formed and cheaper than crystalline silicon. In order to enhance the electronic property
of amorphous silicon, knowledge of its microstructure, which is formed from amorphization of crystalline
silicon, is a must. Molecular dynamic simulation with reactive force field has been performed to investigate
amorphization process of crystalline silicon. Amorphization process was performed to mimic real process in
experimental work by heating crystalline silicon until it was melted then followed by quenching. After trial
with various temperatures, we found that by heating up to 3500 K and employing a cooling rate of 1014K/s,
amorphous silicon can be formed. Heating with higher temperature will collapse the system. While heating
with lower temperature does not lead to phase transformation. Amorphization process is accompanied by an
increase of average bond length of 4-4 fold, 4-5 fold, and 5-5 fold. In addition, 5-fold bond gives the biggest
contribution in forming peak at 60p .
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PENDAHULUAN

Material yang banyak digunakan sebagai
konversi energi matahari (sel surya, photovoltaic) adalah
silikon kristal, c-Si [1]. Pada tahun 1974 di laboratorium
Radio Coorporation of America (RCA), berhasil dibuat
sel solar dari lapisan tipis silikon amorf (a-Si:H) dengan

metode lucutan pijar (glow discharge). Pada tahun 1976,
berhasil dibuat sel surya a-Si:H dengan efisiensi konversi
energi matahari sebesar 2%-3%. Saat ini efisiensinya
sudah meningkat sekitar 11,4% untuk sel surya single
Jjunction dan 16,3 % sel surya triple junction [2]. Sampai

123



Jurnal Sains Materi Indonesia Vol. 18, No. 3, April 2017, hal. 123-128

saat ini silikon amorf selalu dihidrogenisasi untuk
mengurangi electron tidak berpasangan (dangling bond).
Dangling bond ini menyebabkan penurunan sifat
elektronik dan optik dari silikon amorf [3]. Namun
demikian, dengan penyinaran yang lama, hydrogen
justru dipercaya menimbulkan dangling bond baru yang
berakibat turunnya kinerja dari sel surya[4]. Karena itu
banyak sekali penelitian teoritis dilakukan untuk mencari
tahu mekanisme sebenarnya dari efek positif maupun
negatif dari Hidrogen karena sampai saat ini mekanisme
detail nya belum bisa disepakati oleh para peneliti [5,6].
Hal ini juga tidak terlepas dari pengetahuan bagaimana
ikatan-ikatan atomik terbentuk saat terjadi hidrogenisasi
silikon amorf.

Penulis juga meneliti proses hidrogenisasi
dari silikon amorf dan melaporkannya pada artikel
terpisah [7]. Pada artikel ini penulis memaparkan proses
yang harus dilakukan sebelumnya, yaitu proses
amorfisasi silikon Kristal. Ketidakteraturan yang
memunculkan cacat structural pada amorf dipercaya
sebagai sumber dari degradasi kinerjanya [8,9]. Di antara
cacat struktural pada silikon amorf adalah adanya atom
silikon dengan 3 ikatan dan 5 ikatan, sedangkan pada
silikon kristal semua atom memiliki 4 ikatan dengan atom
tetangga terdekat [10,11].

Berbeda dengan kondisi pada eksperimen, di
mana hasil deposisi adalah silikon amorf, pada simulasi
kita harus mulai dengan silikon kristal, kemudian
diamorfisasi dengan pemanasan pada suhu tinggi dan
dilanjutkan dengan pendinginan secara cepat.

Simulasi dinamika molekuler merupakan suatu
teknik komputasi yang merepresentasikan interaksi
atom-atom berdasarkan fungsi waktu dengan
menyelesaikan persamaan geraknya. Sebelumnya,
Byeoung June Min [12] dan Ishimaru [13] dan Jason
et.al [14] dan Treacy et.al [15] melakukan simulasi
dinamika molekuler namun demikian mereka tidak
menggunakan potensial reaktif sehingga tidak bisa
memperlihatkan dinamika perubahan jumlah tetangga
terdekat dan transfer muatan.

Walaupun untuk proses amorfisasi tidak
dibutuhkan potensial yang bisa menggambarkan proses
transfer muatan, namun untuk fungsionalisasi silikon
amorf yang terbentuk, seperti hidrogensisasi dan
oksidasi maka sangat dibutuhkan potensial yang bisa
menggambarkan transfer muatan. Maka untuk
keberlanjutan, pada penelitian ini digunakan potensial
reaktif (reactive force field) yang dibuat oleh grup Van
Duin untuk silikon dan silikon oksida [16] yang bisa
menggambarkan proses pemutusan dan pembentukan
ikatan serta proses transfer muatan.

Dengan menggunakan potensial reaktif, informasi
terkait dinamika perubahan ikatan dan perubahan jumlah
tetangga terdekat dari tiap atom silikon dapat diungkap
secara lebih lengkap dan jelas dibandingkan simulasi
amorfisasi silikon yang telah dilakukan peneliti-peneliti
sebelumnya.
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Karena itu penelitian ini bertujuan untuk bisa
mengungkap lebih dalam ikatan-ikatan yang terbentuk
selama dan setelah proses amorfisasi. Penelitian ini
berhasil menggali informasi terkait panjang rata-rata
ikatan, distribusi jumlah ikatan, perubahan ikatan yang
terjadi dan sudut ikatan rata-rata yang terbentuk

METODE PERCOBAAN

Untuk mengubah dari fase kristal menjadi amorf
dilakukan dengan pemanasan sampai melwati suhu
lelehnya kemudian dilanjutkan dengan pendinginan
cepat sehingga atom-atom tidak sempat mengatur diri
dan terjebak dalam ketidak teraturan. Karena itu dalam
simulasi ini, proses amorfisasi dilakukan dengan
memanaskan struktur kristal silikon hingga mencapai titik
leburnya (melting) kemudian melakukan pendingan
(quenching) dengan laju pendinginan (cooling rate)
yang tinggi (1012-1015K/s) hingga mencapai suhu
ruangan. Proses pemanasan (melting) dilakukan
dengan menerapkan velocity rescaling hingga sistem
mencapai suhu 3500K, kemudian melakukan proses
pendinginan dengan menerapkan ensembel NVT
dengan laju pendinginan 1014K/s hingga mencapai
suhu 300K.

Simulasi ini menggunakan Reactive Force Field
(ReaxFF) yang dibuat oleh grup Van Duin yang
diimplementasikan pada perangkat lunak dinamika
molekuler LAMMPS yang bisa mensimulasi berbagai
bentuk dan kondisi sistem material [17]. Sebagaimana
telah dikemukakan pada bagian pendahuluan, dipilihnya
ReaxFF dikarenakan kemampuannya menggambarkan
proses pembentukan dan pemutusan ikatan serta transfer
muatan. Di samping itu komponen-komponen Fungsi
potensial ini juga lengkap, terdiri dari beberapa
komponen energi seperti bond enegry, valence angle,
torsion angle, lone pair electron, Van der Walls dan
Colomb.

E;"_S = E;mnd-‘rE +E, +E;p +E

over under val

+ Epen +E;0r +E;zmj+£?\/ndWall§+_E;olonu

Komponen E, = merupakan fungsi dari Bond
Order (BO). Sedangkan Bond Order merupakan
fungsi jarak antar atom sesaat sehingga bisa
memperlihatkan dinamika pembentukan dan pemutusan
ikatan antar atom.

Keakuratan dan kinerja dari Fungsi potensial
(force field) ini telah teruji dan telah digunakan oleh salah
seorang dari penulis untuk simulasi proses oksidasi
basah silikon, yaitu dengan molekul air [18]. Kotak
simulasi menerapkan syarat batas campuran (mixed
boundary condition) dengan syarat batas periodik
(periodic boundary condition) pada sumbu-X dan
sumbu-Y, dan syarat batas tetap (Isolated/Fixed
boundary condition) pada sumbu-z dengan ukuran boks
38,4/0%, 38,41& dan 76,01& secara berurutan. Struktur awal
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sistem diinisialisasi sebagai struktur silikon kristal
diamond dengan lattice constant 5,4307 A.

Atom-atom Si dibagi menjadi tiga lapisan seperti
yang ditunjukkan oleh Gambar 1. Lapisan warna merah
merupakan atom-atom Si yang tidak terpengaruh oleh
perlakuan yang diterapkan pada sistem (fixed layer),
dengan tujuan untuk menirukan kondisi riil.

Proses amorfisasi dilakukan dengan metode
melt-quench yaitu dengan memanaskan struktur kristal
silikon hingga mencapai titik leburnya (melting)
kemudian melakukan pendingan (quenching)
dengan laju pendinginan (cooling rate) yang tinggi
(1012-1015K/s) hingga mencapai suhu ruangan. Proses
pemanasan (melting) dilakukan dengan menerapkan
velocity rescaling hingga sistem mencapai suhu 3500K,
kemudian melakukan proses pendinginan dengan
menerapkan ensembel NVT dengan laju pendinginan
1014K/s hingga mencapai suhu 300K.

Gambar 1. Kondisi awal sistem: struktur silikon kristal
diamond

HASIL DAN PEMBAHASAN

Pembahasan Amorfisasi Silikon

Proses amorfisasi pada penelitian ini dapat dibagi
menjadi dua tahap, yaitu proses pemanasan (melting)
pada struktur silikon kristal hingga diperoleh silikon pada
fase cair atau silikon cair dan dilakukan proses
pendinginan secara cepat (quenching) untuk
memperoleh struktur silikon amorf.

Proses Pemanasan (Melting)

Suhu sistem ditingkatkan hingga 3500K dengan
melakukan velocity-rescaling (mengubah-ubah
kecepatan untuk mengatur suhu) kemudian membiarkan
sistem mengalami proses ekuilibrasi dengan menerapkan
ensembel NVT untuk menjaga suhu sistem konstan pada
3500K. Alasan pemilihan suhu melting 3500K
berdasarkan simulasi yang pernah dilakukan pada suhu
2500K, 3000K, 3700K dan 4000K. Hasil simulasi yang
dilakukan pada suhu di bawah 3500K tidak berhasil
menunjukkan sistem yang berada pada fase cair,

sedangkan hasil simulasi yang dilakukan pada suhu di
atas 4000K menunjukkan bahwa sistem berada pada fase
terjadinya proses penguapan.

Fungsi Distribusi Radial Radial Distribution
Function (RDF) dan Karakteristik Ikatan

Fungsi Distribusi Radial g(r) menggambarkan
bagaimana kerapatan berubah sebagai fungsi jarak dari
partikel yang jadi acuan seperti pada Persamaan (1).

g(r)=47rr2pdr .......................... (1

Gambar 2. menunjukkan grafik RDF struktur
silikon amorf hasil proses melting-quenching.

b
ekullibras! (3500K)
5 - == quenched { 300K)
ekullibrasi (300K)
4
.a 3
2
1
0

1.5 25 3.5 4.5 5.5 65 7.5
r (Amstrong)

Gambar 2. Grafik RDF struktur silikon amorf hasil
proses quenching.

Kurva warna hijau dan biru merupakan grafik RDF
sistem pada suhu 300K. Tidak terdapat perbedaan kurva
yang cukup signifikan pada grafik RDF di antara sistem
pada suhu 300K sebelum dan sesudah dilakukan proses
ekuilibrasi.

Byeong June Min [12] melakukan simulasi MD
amorfisasi silikon dengan menerapkan tiga konfigurasi
proses pendinginan (quenching) silikon cair yang
berbeda yaitu “fast-quenched” dengan cooling
rate~10" K/s, “slow-quenched” dengan laju
pendinginan (cooling rate) ~10" dan ~10'* K/s, dan
“annealing” yaitu kombinasi antara “‘fast-quenched” dan
proses anil yang dilakukan pada suhu 900K. Simulasi
yang dilakukan oleh Byeong June Min menggunakan
model interaksi atom silikon dengan fungsi potensial
Evironment-Dependent Empirical Tight-Binding. Grafik
RDF yang diperoleh dari simulasi yang dilakukan Min
diberikan pada Gambar 3.

Tabel 1 merupakan hasil karakteristik ikatan pada
silikon amorf dengan potensial ReaxFF dan hasil simulasi
lain serta hasil pengukuran secara eksperimen. C adalah
fraksi ikatan n-fold dan C, adalah ikatan rata-rata
(coordination number).

Tidak terdapat perbedaan kurva yang signifikan
dari ketiga konfigurasi proses quenching yang dilakukan
oleh Byeong June Min (Gambar 3), namun dari hasil
analisis yang dilakukan oleh Byeong June Min, ketiga
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Gambar 3. Grafik RDF silikon amorf oleh Min (2010)
dengan tiga konfigurasi proses quenching yang berbeda.

Tabel 1. Hasil karakteristik ikatan pada silikon amorf dengan
potensial ReaxFF dan hasil simulasi lain serta hasil pengukuran
secara eksperimen. Cn adalah fraksi ikatan n-fold dan CN adalah
ikatan rata-rata (coordination number).

Fungsi Potensial C;(%) C4(%) Cs(%) Cs (%) Cy

ReaxFF

(Hasil penelitian

ini)

300 K (annealed) 1,74 86,80 11,46 - 4,10

300 K

(equilibrated) 0,65 8925 10,05 0,04 4,09
Tersoff [15]

equilibrated - 3,58-3,74
EDETB [12]

quenched

annealed 4,18
Eksperimen[19]

Quenched 3,55

Annealed 3,90

Equilibrated 3,97

konfigurasi quenching tersebut menghasilkan struktur
silikon amorf dengan karakteristik coordination number
(jumlah tetangga terdekat) yang berbeda (Tabel 1). Kasus
serupa ditemui pada hasil proses quenching dalam
penelitian ini, di mana dari kedua kurva grafik RDF
Gambar 2 yang relatif sama (kurva RDF sebelum dan
sesudah dilakukan proses ekuilibrasi), memiliki
karakteristik coordination number yang berbeda.
Karakteristik coordination number yang
diperoleh dari hasil simulasi ini serta hasil dari beberapa
penelitian lain sebagai data pembanding diberikan oleh
Tabel 1.[12,15,19]. Berdasarkan Tabel 1 yang terjadi pada
struktur silikon amorf hasil Dinamika Molekuler yang
kami lakukan, coordination defect (cacat ikatan ) dapat
dibagi menjadi dua tipe yaitu terbentuknya ikatan 3-fold
(dangling bonds, DB) dan ikatan 5-fold (floating bonds,
FB). Hal ini tidak teramati pada dinamika molekuler
dengan potensial Tersoff sehingga rata coordination
number yang dilaporkan Treacy et.al [15] kurang dari
4 sedangkan menurut penelitian ini sedikit lebih dari 4.
Ishimaru [13] melakukan analisis terhadap
distribusi spasial dari defect (ikatan ‘cacat’) dengan
fungsi distribusi radial parsial g; (D untuk masing-masing

126

g44(r)x E-O1

0.6 sevenanns g45(r)

15 2.5 3.5 45

5.5 6.5 .5
r (Amstrong)

Gambar 4. Fungsi distribusi radial parsial gij(r)
yang merepresentasikan probabilitas atom dengan ikatan
i-foldper satuan unit volume untuk menemukan atom
dengan ikatan j-fold pada jarak r.

jenis ikatan pada silikon amorf. Hasil analisis terhadap
fungsi distribusi radial parsial struktur silikon amorf yang
diperoleh dari penelitian ini diberikan oleh Gambar 4
Panjang rata-rata ikatan (letak puncak pertama)
cenderung bertambah pada ikatan 4-4 fold, 4-5 fold dan
5-5 fold secara berurutan. Karakteristik tersebut sesuai
dengan hasil analisis yang dilakukan oleh Ishimaru,
seperti pada Persamaan (2).

Rasio J.g55 (r)dr/ J.g45 (r)dr=0.172
0 0

r_merupakan harga minimum pertama pada grafik gij(r),
lebih besar dibanding rasio jumlah atom ikatan 5-fold
dan jumlah ikatan 4-fold, N /N ,=0,112 merepresentasikan
bahwa atom ikatan 5-fold relatif cenderung untuk
berikatan dengan atom ikatan 5-fold lainnya dibanding
dengan atom ikatan 4-fold. Hasil analisis tersebut dapat
diamati pada Gambar 5 (b) yang menunjukkan persebaran
atom-atom silikon dengan ikatan 5-fold.

Keterangan :

@ 300

€ sp00d

€ s
. : 6-fold

Gambar 5. Visualisasi struktur sistem (a). distribusi atom
dengan ikatan 3-fold, (b). distribusi atom dengan ikatan
5-fold, dan (c) silikon amorf
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Fungsi Distribusi Sudut-Ikatan

Sudut-ikatan rata-rata berdasarkan fungsi
distribusi sudut-ikatan yang ditunjukkan oleh Gambar 6
adalah 6=108,3° dengan standar deviasi 66=11,36°. Hasil
tersebut sesuai dengan hasil pengukuran eksperimen
menggunakan difraksi neutron yang melaporkan bahwa
puncak grafik distribusi sudut-ikatan mendekati sudut
tetrahedral (108,6°) dengan deviasi 66=0,2° [20].

- o5/
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20 X \
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Gambar 6. Grafik distribusi sudut-ikatan silikon amorf
(keterangan : sumbu-y berdasarkan fraksi sudut-ikatan
terhadap jumlah total sudut-ikatan sistem, range data
pada sumbu-y sebesar 1)

02 1()
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Gambar 7. Grafik fungsi distribusi sudut-ikatan silikon
amorf (a), (b), dan (c) distribusi sudut-ikatan untuk ikatan
3-fold, 4-fold dan 5-fold secara berurutan (keterangan :
sumbu-x berdasarkan fraksi sudut-ikatan terhadap
jumlah total sudut-ikatan sistem, range data pada
sumbu-x adalah 1)

Grafik fungsi distribusi sudut-ikatan struktur
silikon amorf (Gambar 6) menunjukan iregularitas pada
sudut ~60° dan ~90°. Berdasarkan pada Gambar 7 (c)
puncak yang teramati pada sudut ~60° tersebut
merupakan hasil kontribusi dari fungsi distribusi sudut-
ikatan oleh ikatan 5-fold. Kontribusi sudut-ikatan oleh
ikatan 3-fold tidak terlalu signifikan karena memiliki fraksi
yang rendah berdasarkan Tabel 1. Secara statistik
distribusi sudut-ikatan rata-rata pada ikatan 4-fold adalah
~110° (sudut ikatan tetrahedral) meskipun terdapat
iregularitas pada sudut ~90° (Gambar 7 (b)). Ikatan
5-fold memiliki distribusi sudut ikatan yang relatif tersebar
merata dengan puncak yang terletak pada sudut ~60°
dan ~90°.

Secara statistik konfigurasi ikatan 5-fold dapat
dikategorikan ke dalam dua bentuk umum seperti yang
ditunjukkan pada Gambar 8 (b) dan (c). Bentuk
konfigurasi ikatan dengan ikatan 3-ring pada Gambar
8(b) menghasilkan sudut ikatan dengan sudut 60°,

(a)

(b) A {c)

. .Bﬁ
C

Gambar 8. Model geometris konfigurasi ikatan (a).
dangling bond dan (b), (c) floating bond (Ishimaru, 2001).

Gambar 9. Visualisasi struktur Silikon amorf (a), (b), (c)
dan (d) distribusi ikatan 3-fold, 4-fold, 5-fold dan 6-fold.
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sedangkan sudut ikatan ~90° diperoleh dari konfigurasi
ikatan A-B-C pada Gambar 8 (c). Gambar 9 menunjukkan
model atom-atom dengan konfigurasi 3-fold, 4-fold
dan 5-fold.

KESIMPULAN

Silikon amorf terbentuk dengan pemanasan
sampai 3500 K yang diikuti dengan pendinginan ke suhu
kamar dengan laju pendinginan 1014K/s. Panjang
rata-rata ikatan (letak puncak pertama) cenderung
bertambah pada ikatan 4-4 fold, 4-5 fold, dan 5-5 fold
secara berurutan. Distribusi sudut-ikatan oleh ikatan
5-fold memiliki kontribusi yang signifikan terhadap
terbentuknya puncak sudut 60. Selama proses
ekuilibrasi, struktur sistem mengalami disorder atau
proses peningkatan keacakan struktur cenderung
bertambah pada ikatan 4-4 fold, 4-5 fold, dan 5-5 fold
secara berurutan.
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