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ABSTRACT

MXenes, with their unique surface properties and 2D structure, have demonstrated promising potential in
electronic devices, particularly in memory storage. This study explored the potential of 2D Ti,C,T_for the non-
volatile memory (NVM) application. The simple solution process routes were used to fabricate the two-terminal
bistable switching devices. The silver nanowires/nanocomposite/ITO structure was deposited on a glass substrate
using spin coating and spray coating techniques. The Ti,C,T, MXene flakes were incorporated into a poly(methyl
methacrylate) (PMMA) polymer host to form the nanocomposite and act as a charge-trapping layer. Meanwhile,
PMMA acts as a dielectric layer. The measured current-voltage (I-V) data showed a bistable current behavior
with the presence of a memory window. The fabricated NVM memory devices were reprogrammable when the
endurance test was performed and stable up to 1x10° s cycles with a distinct ON/OFF ratio of 10°. The
conduction mechanisms were identified using the curve-fitting method with double log plots of current-voltage (I-V)
data. Based on the obtained I-V characteristics, various conduction mechanisms, especially Schottky and Poole-
Frenkel emission, trapped charge limiting current, and space charge limited current, were proposed to be
responsible for the bistable switching behavior. Thus, the results of this study provide an experimental basis for
using MXene in non-volatile memory applications.
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ABSTRAK

MXenes telah menunjukkan aplikasi yang berpotensi besar dalam peranti elektronik baharu kerana sifat
permukaan yang unik dan struktur 2D, terutamanya dalam storan memori yang popular. Dalam kajian ini,
keupayaan 2D Ti,C,T_ diterokai untuk aplikasi memori tidak meruap (NVM). Kaedah pemprosesan larutan yang
mudah telah digunakan untuk memfabrikasi peranti pensuisan dwistabil dua terminal. Struktur wayar nano perak/
komposit nano/indium-tin-oksida telah dimendapan pada substrat poli etilena tereftalat dengan menggunakan
kaedah-kaedah salutan spin dan salutan semburan. Serpihan Ti,C,T MXene telah dicampurkan dengan polimer
poli (metil-metakrilat) (PMMA) untuk membentuk komposit nano dan bertindak sebagai lapisan perangkap cas.
Sementara itu, PMMA bertindak sebagai lapisan penebat. Data voltan dan arus yang diukur menunjukkan ciri-ciri
arus dwistabil dengan kehadiran tetingkap memori. Peranti NVM yang difabrikasi boleh diprogram semula ketika
ujian ketahanan dilakukan dan mampu mencapai kestabilan sehingga 1 x 107 s kitaran dengan nisbah ‘Buka/
Tutup’ setinggi 10°. Kaedah penyesuaian lengkung menggunakan plot log berganda data arus voltan (I-V) telah
digunalan untuk mengenalpasti mekanisme-mekanisme konduksi. Berdasarkan ciri-ciri I-V yang diperolehi,
pelbagai mekanisme konduksi, seperti mekanisme pancaran Schottky dan Poole-Frenkel, arus terhad cas
terperangkap dan arus terhad cas ruang yang menyebabkan sifat-sifat pensuisan dwistabil telah dicadangkan.
Dengan itu, keputusan kajian ini menyediakan asas eksperimen untuk MXene dalam applikasi memori tidak meruap.

Kata Kunci: 2D Ti,C,T ; memori tidak meruap, dwistabil; komposi nano, mekanisme konduksi
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PENGENALAN

Memori tidak meruap (NVM) muncul sebagai kunci untuk
membolehkan teknologi berkuasa rendah yang dijangka
merebak ke pasaran untuk aplikasi memori terbenam
hingga ke Internet Pelbagai Benda (Internet of Things
(IoT)) (Feng et. al 2023; Yang et al. 2022). Memori ialah
salah satu unsur penting bagi peranti-peranti elektronik
moden terutamanya telefon bimbit, komputer peribadi, dan
paparan lentur yang bertujuan untuk menyimpan data
(Bertolazzi et al. 2019; Duangthong et al. 2019). Oleh
kerana jumlah data yang semakin meningkat untuk
disimpan dalam peranti elektronik pintar, memori yang
bersaiz skala kecil dan operasi berkelajuan tinggi
sememangnya dikehendaki (Khot et al. 2023; Lee 2011).
Pengecilan saiz peranti-peranti elektronik sentiasa
membawa kepada isu kebocoran cas yang tidak diingini
apabila menggunakan teknologi berasaskan Si. Walau
bagaimanapun, memristor berasaskan polimer boleh
mengurangkan masalah kebocoran cas yang dihadapi oleh
teknologi Si. Memristor boleh dianggap sebagai calon
utama untuk aplikasi penyimpanan maklumat pada masa
hadapan kerana ia dapat memenuhi fabrikasi peranti luas
kawasan yang kecil dan sifat tidak meruap yang serasi
dengan memori berasaskan Si.

Unsur memori boleh dibentuk dengan memasukkan
bahan perangkap cas ke dalam bahan polimer. Berbanding
dengan silikon dioksida dan bahan bukan organik yang
lain, bahan-bahan polimer mendedahkan ciri-ciri menarik
seperti bahan kos rendah, kemampuan pemprosesan larutan
dan kelenturan mekanikal. Polimer boleh bertindak sebagai
penebat yang menghalang pergerakan cas daripada
perantaraan perangkap cas. Poli (metil-metakrilat)
(PMMA) mempunyai jurang tenaga yang tinggi. Maka, ia
sesuai untuk digunakan sebagai lapisan pensuisan rintangan
(Chen et al. 2014; Son et al. 2010). Oleh itu, polimer
PMMA dipilih dalam kajian ini disebabkan oleh sifat-sifat
kimia, fizikal, biologi, mekanikal, optik dan habanya yang
sangat baik. Di samping itu, PMMA mempunyai k-rendah
telah dilapor dapat meningkatkan kelajuan sambungan
dalam peranti transistor (Shamiryan et al. 2004; Song et
al. 2016).

Bahan dua dimensi (2D) dalam ketebalan skala atom
mempunyai sifat-sifat kimia dan fizikal yang unik
menunjukkan keupayaan untuk meningkatkan prestasi
elektrikal dan fizikal peranti NVM. Bahan 2D baharu
MXene Ti,C,T (T, adalah penamatan permukaan yang
terdiri daripada =0, -OH, and —F) yang ditemui pada tahun
2011 telah digunakan sebagai perantaraan perangkap cas
dalam NVM. la menunjukkan sifat pensuisan dwikutub
dan ciri pengekalan yang lama (Ding et al. 2019; Naguib
etal. 2011). Keupayaan memerangkap cas oleh Ti,C, boleh

dikaitkan dengan fungsi kerjanya yang tinggi iaitu ~ 4.9
eV, penamatan permukaan dan kekosongan logam dalam
helaian nano Ti,C,T . Ti,C,T  berdimensi rendah mampu
memerangkap cas secara mendalam disebabkan oleh kesan
kurungan kuantum dan dihalang oleh penebat lapisan
PMMA (Mao et al. 2020). Ti,C,T akan diadun dengan
PMMA untuk membentuk lapisan komposit nano. Zarah-
zarah nano yang dicampur dengan penebat akan
menunjukkan peningkatan sifat yang ketara, walaupun
pada kandungan zarah-zarah nano yang rendah (Zheng,
Zhou, and Gangopadhyay 2015).

Walaupun beberapa kajian tentang Ti,C, T -berasaskan
NVM telah dilaporkan, akan tetapi, pencapaian nisbah
‘Buka/Tutup’, dan kestabilan masih rendah. Ini mungkin
disebabkan struktur peranti dilaporkan tanpa menggunakan
penebat polimer (Feng et al. 2023; Khot et al. 2021). Maka,
kajian ini menerokai struktur peranti yang bertambah baik,
iaitu penggabungan Ti,C, T dalam matriks PMMA untuk
mencapai kestabilan dan kitaran nisbah yang lebih tinggi.
Di samping itu, kajian ini juga mencadangkan mekanisme
konduksi yang masih boleh dipertikaikan. Dalam
penggajian ini, kaedah fabrikasi semua pemprosesan
larutan akan digunakan untuk membentuk struktur
berbilang lapisan dalam peranti. Ini kerana teknik
tersebut  tidak memerlukan peralatan-peralatan yang
mabhal, proses yang rumit, suhu tinggi dan persekitaran
Idium-timah-oksida (ITO) akan digunakan
sebagai elektrod bawah dalam struktur logam-penebat-
logam (MIM), manakala dawai nano perak (AgNW) akan
disembur untuk membentuk elektrod atas. Campuran
Ti,C,T, dan PMMA akan membentuk satu lapisan
komposit nano untuk meminimumkan pencemaran
pemendapan dan haba teraruh. Reka bentuk NVM terdiri
daripada struktur Ag-NW/komposit nano/ITO di
atas substrat polietilena tereftalat (PET) yang lentur dan
lutsinar.

vakum.

METODOLOGI

Langkah-langkah butiran sintesis bahan MXene telah
dihuraikan dalam rujukan (Auliya et al. 2021). Rajah 1
menunjukkan imej mikroskop elektron pengimbas
pelepasan medan (FESEM) MXene yang disintesis
adalah berbilang lapisan dengan saiz zarah berjulat
sekitar 1-10 um. Sifat semula jadi MXene yang
berlapis dapat diperhatikan dan ia menunjukkan
ketebalan lapisan struktur yang sangat nipis. Struktur
mikro berbilang lapisan adalah disejajarkan dengan baik,
dan morfologi khusus adalah seperti akordion. Keratan
rentas daripada gelinciran ricih dan struktur berbilang
lapisan bagi bahan nano MXene yang disintesis
menunjukkan pengelupasan yang sangat baik dari bahan
fasa MAX induk.

Serbuk Ti,C,T _ditaburkan dalam etanol dengan
kepekatan 1 % isipadu dan kemudian disonikasi selama 1



jam untuk memastikan taburan seragam Ti,C, T . Ampaian
MXene ini kemudiannya diadun dengan larutan polimer
polimetil metakrilat (PMMA) untuk membentuk komposit
nano. Larutan PMMA disediakan dengan melarutkan 100
mg serbuk PMMA yang dibeli daripada Sigma Aldrich ke
dalam 5 mL toluena. Larutan komposit nano telah
disediakan dengan mencampur ampaian MXene dan
larutan PMMA mengikut nisbah 1:1 untuk menyediakan
lapisan perangkap cas. Untuk fabrikasi memristor, indium-
timah-oksida (ITO) / polietilena tereftalat (PET) dengan
keluasan 1.5 cm x 1.5 cm digunakan sebagai substrat.
Sebelum pemendapan berbilang lapisan di atas substrat,
permukaan ITO/PET dirawat dengan plasma oksigen pada
50 W selama 5 minit untuk menghasilkan permukaan
hidrofilik.

Dua peranti NVM dengan struktur MIM yang terdiri
daripada AgNWs/PMMA/ /ITO/PET dan AgNWs/
Komposit nano /ITO/PET masing-masing dilambangkan
sebagai peranti-peranti Ref dan NVM-PT. Rajah 2(a) dan
(b) menggambarkan struktur kedua-dua peranti tersebut.
Ag digunakan sebagai elektrod logam atas dalam kajian
ini kerana ia adalah logam kos rendah dan lebih terkenal
daripada kategori logam mulia yang sama seperti Au. Rajah
2(c) menunjukkan keratan rentas imej FESEM dalam
peranti NVM-PT dengan ketebalan komposit nano 230
nm. Rajah 2(d) ialah gambar hasil fabrikasi peranti NVM
yang lentur dan lutsinar.

Semua ukuran data elektrik diukur oleh sistem
pencirian semikonduktor (Keithley 4200-SCS). Voltan
pincang dikenakan di atas elektrod atas AgNW dan elektrod
bawah ITO telah dibumikan.

RAJAH 1. Imej FESEM Ti,C,T _berbilang lapisan

HASIL DAN PERBINCANGAN

Rajah 3 menunjukkan pencirian arus-voltan (I-V) dalam
skala semi log untuk peranti Ref dan NVM-PT. Rajah 3(a)
menunjukkan bahawa tetingkap histerisis daripada
pencirian I-V peranti Ref yang boleh diabaikan. Manakala
Rajah 3(b) menunjukkan kehadiran tetingkap histerisis [-V
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yang ketara untuk peranti NVM-PT. Tetingkap histerisis
ini menunjukkan kemampuan penyimpanan cas dengan
kehadiran Ti,C, T dalam peranti. Voltan yang diimbaskan
pada kedua-dua peranti adalah diimbas dari -2.0 ke +2.0
V dan sebaliknya. Apabila voltan untuk peranti NVM-PT
diimbas dari 0 hingga +2.0 V, peningkatan mendadak dalam
arus berlaku pada +1.5 V (V

Buka)'

ANWs Komposit nano

KOMPOSIT NANO

e . —

(d)

RAJAH 2. Gambaran struktur peranti-peranti (a) Ref, dan (b)
peranti NVM-PT. (¢) Imej struktur keratan FESEM , dan (d)

gambar peranti NVM-PT

Perubahan mendadak ini menukar peranti daripada
keadaan arus rendah kepada keadaan arus tinggi. Peranti
adalah kekal dalam keadaan arus tinggi apabila voltan
diimbas daripada +2.0 kepada 0 V. Apabila kekutuban
pincang diubah kepada 0 hingga -2.0 V, peranti beralih
daripada keadaan arus tinggi kepada keadaan arus rendah
pada -2.0 V. Peranti adalah kekal dalam keadaan arus
rendah apabila voltan diimbas dari -2.0 ke 0 V.

Tiga bahagian yang berbeza telah ditandakan dalam
lengkung I-V seperti yang ditunjukkan dalam Rajah 3(b).
Ini bertujuan untuk memahami mekanisme konduksi
dominan yang mungkin berlaku dalam peranti memori
NVM. Kaedah penyesuaian lengkung (curve fitting)
menggunakan plot log berganda data I-V untuk
mengenalpasti mekanisme-mekanisme konduksi. Pada
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bahagian I, elektron mungkin diangkut melalui antara muka
penebat-logam melalui pancaran Schottky dan Poole-
Frenkel (PF) kerana mekanisme konduksi ini
berkemungkinan berlaku pada 230 nm ketebalan komposit
nano (Liu et al. 2002; Suii¢ et al. 2011). Data eksperimen
yang diperoleh pada bahagian keadaan ‘tutup’ dapat
disesuaikan dengan baik menggunakan persamaan-
persamaan In (1/T?) « V% dan In (1/V) « V*3, di mana T
adalah suhu, masing-masing menunjukkan kehadiran
mekanisme pancaran Schottky dan PF. Ketika voltan
pincang ditingkatkan kepada V,  pada bahagian II, cerun
penyesuaian lengkung adalah lebih kurang 36.7 seperti
ditunjukkan dalam Rajah 3(b). Pada ketika ini, mekanisme
pengangkutan bertukar mengikuti model arus terhad cas
ruang dengan perangkap, atau lebih dikenali sebagai arus
terhad cas terperangkap (TCLC) kerana cerun yang jauh
lebih besar daripada 2 (Yamamoto et al. 2005; Chin et al.
2011). Dalam bahagian ini, tapak perangkap dengan
kehadiran Ti,C,T mula diisi dengan elektron-elektron
sebagai hasil peningkatan arus mendadak. Setelah tapak
perangkap diisi dengan elektron, mekanisme pengangkutan
bertukar kepada arus terhad cas ruang (SCLC) dengan
cerun lengkung ~1.5 ditunjukkan dalam bahagian III.
Peranti berada dalam rejim balistik seperti yang diterangkan
oleh hukum Child Langmuir (Tan et al. 2003; Some et al.
1998). Peranti kekal dalam keadaan buka walaupun voltan
yang diimbaskan berkurangan hingga ke 0 V.
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RAJAH 3. Graf-graf semi log pencirian I-V untuk peranti-
peranti (a) Ref, dan (b) NVM-PT

Seterusnya, ciri ketahanan dan pengekalan dilakukan
untuk menguji prestasi dan kestabilan peranti memori.
Kitaran ketahanan pada Rajah 4(a) telah diuji dalam urutan
Tulis (2 V) -Baca (1 V) -Padam (-2 V) - Baca (1 V) dengan
Tulis dan Padam ialah voltan pincang untuk menukar
peranti memori masing-masing kepada keadaan ‘Buka’
dan ‘Tutup’. Dua keadaan rintangan dibaca pada 1 V untuk
beberapa kitaran yang kekal stabil dengan nilai yang boleh
dibezakan bagi kedua-dua keadaan rintangan, seperti yang
boleh dilihat daripada Rajah 3(a). Keadaan rintangan yang
stabil adalah syarat penting untuk mengelakkan salah
pembacaan dua nilai sistem logik dengan keadaan ‘Buka’
dan “Tutup’ untuk aplikasi sebenar. Ujian pengekalan telah
dilakukan dan hasilnya ditunjukkan dalam Rajah 4(b).
Voltan Tulis dan Padam yang berlawanan pengutuban telah
dikenakan pada peranti. Kemudiannya, kestabilan dua
keadaan rintangan bagi peranti telah dibaca pada 1 V
selama 1x10* s dalam keadaan sekitar. Keputusan
pengekalan yang diperolehi menunjukkan keadaan
rintangan ‘Buka’ dan ‘Tutup’ tanpa sebarang kemerosotan
yang ketara selama masa tersebut dengan nisbah arus
‘Buka/Tutup’ ialah 10°.
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RAJAH 4. Data pengujian (a) ketahanan, dan (b) kestabilan
pengekalan bagi peranti NVM-PT
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RAJAH 5. Gambar skematik jalur tenaga untuk mencadangkan
mekanisme konduksi yang berkemungkinan dominan semasa
proses (a) pemprograman, dan (b) pemadaman

Rajah 5(a) and (b) mengilustrasikan gambar jalur
tenaga peranti NVM-PT ketika proses program dan padam.
Dalam Rajah 5(a), ketika peranti diprogramkan dengan
voltan 2 V, elektron beralih daripada elektrod AgNWs
menuju ke Ti,C,T dan terperangkap di dalam tapak
perangkap Ti,C,T . Manakala dalam Rajah 5(b), ketika
peranti dipadamkan dengan voltan -2 V, elektron dilepaskan
daripada Ti,C, T dan kembali ke elektrod AgNWs. Kitaran
proses ini adalah boleh berulang dan cas-cas yang disimpan
tidak meruap. Pensuisan ‘Buka’ dan ‘Tutup’ untuk beberapa
kali kitaran dapat dilakukan dengan voltan yang sesuai
ketika pincangan depan dan sonsang.

KESIMPULAN

Pensuisan dwistabil peranti NVM dengan struktur MIM
menggunakan komposit nano PMMA-Ti,C,T_telah
difabrikasi dengan kaedah pemprosesan larutan. Lengkung
[-V peranti AgNWs/PMMA-Ti,C, T /ITO/PET
menunjukkan pensuisan dengan tetingkap histerisis yang
ketara. Kitaran ketahanan peranti untuk kedua-dua keadaan
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rintangan adalah stabil dan hasil uji pengekalan
menunjukkan keadaan rintangan yang stabil tanpa sebarang
kemerosotan selama 10* s dengan nisbah arus ‘Buka/Tutup’
sebesar 10°. Pancaran Schottky, PF, TCLC, dan SCLC
dicadangkan sebagai mekanisme konduksi yang dominan
untuk peranti NVM berasaskan ciri I-V yang diperoleh.
Hasil kerja ini menunjukkan kemampuan Ti,C,T
memerangkap cas dan penggabungannya dengan lapisan
PMMA untuk aplikasi peranti memori dengan ketumpatan
penyimpanan yang tinggi, lutsinar dan pakai buang.
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