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Resumo

O presente trabalho tem como objetivo observar as propriedades da interface formada por
diamante e nitreto de boro hexagonal (h-BN), visando aprimorar as interacdes entre os dois
materiais, em especial para usos em dispositivos eletronicos, como, por exemplo, transistores
de efeito de campo (FETs). As simulacdes foram realizadas utilizando um campo de forca
reaxFF para analisar heteroestruturas contendo diamante orientado em trés direces (100),
(110), e (111), considerando superficies reconstruidas e hidrogenadas. As simulacdes ajudaram
a observar uma reducao de distancia interfacial e aumento de interac3do eletrostatica entre o
diamante e o h-BN em estruturas contendo superficie hidrogenada, sugerindo maior estabilidade
e eficiéncia no uso destas superficies na producao de FETs.

Palavras-chave: Dinamica molecular, Diamante, Nitreto de boro hexagonal.



Abstract

The present work has the objective of observing the properties of an interface formed by diamond
and hexagonal boron nitride (h-BN), with the goal of bettering the interactions between both
materials, specially for usage in electronic devices, such as, for example, field effect transistors
(FETs). The simulations were run utilizing a reaxFF force field to analise heterostructures
containing diamond oriented in three directions (100, 110, and 111), considering surfaces both
reconstructed and hydrogenated. The simulations highlighted a reduction in the interfacial
distance and an increase in electrostatic interaction between both materials in structures made
up of hydrogenated surfaces, suggesting better stability and efficiency in their uses in the
production of FETs

Keywords: Molecular dynamics, Diamond, Hexagonal boron nitride.
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1 Introducao

Nos dltimos anos, avancos significativos tém sido alcancados na busca por materiais
semicondutores capazes de operar sob condicdes extremas, como altas temperaturas, tensdes
elevadas, atmosferas corrosivas e ambientes com intensa radiacdo. Esse esforco decorre do
crescimento continuo de areas tecnolégicas que demandam dispositivos de alta robustez,
incluindo eletronica de poténcia, sistemas aeroespaciais, reatores nucleares, sensores de alta
precisdo e aplicacbes emergentes em dispositivos de radiofrequéncia de altissimo desempenho.
Nesse contexto, o diamante cristalino tem se destacado como um dos materiais mais promissores
para a nova geracdo de transistores de efeito de campo (FETs), conforme reportado por
(SASAMA et al., 2018)). Tal interesse decorre de um conjunto singular de propriedades fisicas
e eletrénicas: elevada mobilidade de portadores de carga, notavel condutividade térmica, alta

rigidez mecanica, ampla largura de banda proibida e tolerancia superior a condi¢ces severas de
opera¢do (TORDJMAN, 2022).

Além disso, o avanco continuo nas técnicas de sintese de diamante manufaturado,
especialmente processos baseados em deposicdo quimica a partir da fase vapor (CVD), tem
reduzido de forma expressiva o custo de producdo e ampliado a disponibilidade de substratos de
alta qualidade estrutural (KOIZUMI et al., 2018). Esse cenério abre caminho para aplicacdes
antes economicamente inviaveis, tornando os FETs baseados em diamante candidatos naturais
a substituir tecnologias convencionais baseadas em SiC, GaN ou GaO em segmentos especificos

da eletrénica avancada.

Estruturalmente, um FET é constituido por trés terminais principais, um source, um
gate, e um drain, e seu funcionamento depende do controle do fluxo de portadores de carga
por meio de um campo elétrico aplicado no gate. Em configuracdes tradicionais, o canal
semicondutor se forma a partir de uma juncao p-n ou de heteroestruturas cuidadosamente
projetadas (YOUNG; FREEDMAN, 2004). No caso dos FETs de diamante, o desempenho final
do dispositivo é fortemente influenciado pelas caracteristicas da interface entre o diamante e o
material utilizado como dielétrico de gate, uma vez que imperfeicSes interfaciais podem atuar

como armadilhas de carga, dispersores eletronicos ou pontos de vazamento sob altas tensoes.

Entre os materiais investigados para compor o dielétrico de gate, destaca-se o nitreto de
boro hexagonal (h-BN). Trata-se de um isolante elétrico de alta eficiéncia, quimicamente estavel
e capaz de suportar tensOes elevadas, além de apresentar uma estrutura bidimensional lamelar
com ligacdes covalentes fortes e auséncia de ligacdes pendentes na superficie (TORDJMAN,
2022). Tais caracteristicas tornam o h-BN uma escolha natural para integracdo com materiais
semicondutores 2D e 3D. Contudo, apesar do potencial tedrico da heteroestrutura diamante/h-

BN (D/h-BN), os dispositivos reportados até o momento apresentam mobilidades de carga da
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ordem de 200-300 cm?/V - s — valores consideravelmente inferiores a mobilidade intrinseca do
diamante, que pode alcancar aproximadamente 4500 cm?/V - s (SASAMA et al., 2018).

A discrepancia entre o desempenho tedrico e experimental tem sido associada, em
diversos estudos, a qualidade da interface D/h-BN. Defeitos estruturais, vacancias, impurezas
residuais, rugosidade atémica e descontinuidades cristalinas podem induzir dispersao eletronica,
afetar a densidade de estados na interface e promover a formacao de canais indesejados de
fuga de corrente sob campos elétricos intensos (SASAMA et al., 2022). Além disso, fendmenos
mecanicos, como a incompatibilidade de parametros de rede, tensodes interfaciais, ou adesao
insuficiente entre as camadas, podem contribuir para instabilidades térmicas e degradacao
progressiva do dispositivo. Esses fatores, de forma combinada, limitam a mobilidade dos

portadores e reduzem o desempenho global dos FETs de diamante.

Diante desse cenario, o presente trabalho tem como objetivo principal investigar, por
meio de métodos tedricos de modelagem e simulacao atomistica, as propriedades estruturais de
heteroestruturas formadas por diamante e h-BN. A partir de métodos de dinamica molecular e
analises de estabilidade energética, pretende-se compreender com profundidade a natureza fisica
das interacdes na interface, considerando diferentes fatores que influenciam sua performance,
tais como a presenca de hidrogenacdo na superficie do diamante e variacdes de orientacdo

cristalina do diamante.

Espera-se, com isso, gerar informacées fundamentais para a otimizacao das propriedades
mecanicas da heteroestrutura D/h-BN, contribuindo para a engenharia de interfaces mais
estaveis e eficientes. Em dltima instancia, almeja-se fornecer subsidios teéricos para o desenvol-
vimento de FETs de diamante de nova geracao, mais robustos, energeticamente eficientes e
adequados para aplicacdes em ambientes extremos, consolidando essa tecnologia como uma

das mais promissoras na eletronica avancada contemporanea.

1.1 Transistores de Efeito de Campo (FETs)

Os transistores de efeito de campo (FETs) constituem uma das classes fundamentais de
dispositivos semicondutores utilizados na eletronica moderna, desempenhando papel central no
controle e modulacdo de correntes elétricas em circuitos analdgicos e digitais. Diferentemente
de dispositivos bipolares, o funcionamento dos FETs baseia-se na manipulacdo do fluxo de
portadores majoritarios por meio de um campo elétrico aplicado no terminal de gate, permitindo
alta eficiéncia de comutacdo, reduzido consumo de energia e escalabilidade arquitetural . Ao
longo das dltimas décadas, avancos significativos no entendimento fisico do transporte em
nanoestruturas, bem como inovacdes em técnicas de deposicdo e litografia, possibilitaram o
desenvolvimento de mdltiplas configuracdes de FETs, cada uma otimizada para aplicacdes
especificas (MIDDYA; BHATTACHARJEE; BANDYOPADHYAY, 2024).

Do ponto de vista estrutural, um FET classico é formado por trés regides principais: o
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source, responsavel pela injecdo de portadores; o drain, que coleta os portadores conduzidos pelo
canal; e o gate, que regula eletricamente a densidade e o tipo de portadores presentes no canal
semicondutor. O canal, por sua vez, pode ser induzido eletricamente, como nos MOSFETs
tradicionais (CAVE; WILSON, 1977), ou pode resultar de heteroestruturas e técnicas de
engenharia de bandas que permitem a formacdo de gases eletronicos bidimensionais altamente
moveis, a exemplo de HEMTs baseados em GaN/AlGaN (MENEGHESSO; MENEGHINI;
ZANONI, 2014).

O mecanismo central responsavel pela operacdo do FET é a modulacao do potencial
eletrostatico no canal, que ajusta a largura e a densidade de portadores disponiveis para
conducdo. Em regimes de baixa tensio de gate, o canal encontra-se depletado ou totalmente
suprimido, caracterizando o estado “desligado”. A medida que a tensao no gate aumenta, o
campo elétrico atrai ou repele portadores, formando um canal condutor cuja condutancia cresce
de forma aproximadamente exponencial até atingir saturacdo. Dessa forma, pequenas variacoes
de tensao aplicadas ao gate resultam em mudancas significativas na corrente entre source e

drain, fornecendo a base fisica para funcdes de amplificac3o.

A evolucdo tecnolégica dos FETs tem sido marcada por esforcos continuos para melhorar
parametros como mobilidade de portadores, tensdo de ruptura, capacitancia de gate, corrente de
fuga, eficiéncia térmica e robustez sob condicdes extremas (KAWARADA, 2022). Materialmente,
essas demandas conduziram a uma migracao gradual do silicio para semicondutores de banda
larga, tais como SiC, GaN, AIN e GaO, que oferecem vantagens em aplicacGes de alta poténcia
e alta frequéncia (LI et al., 2023) . Contudo, mesmo esses materiais apresentam limitacdes,
especialmente em ambientes de temperatura muito elevada, exposicdo a radiacao ionizante ou

ciclos mecanicos severos.

1.2 Diamante

O diamante é um material cristalino formado pela disposicao regular de 4tomos de
carbono, unidos por ligacGes covalentes fortes que conferem ao material caracteristicas unicas
e excepcionais. Em sua forma natural, o diamante é amplamente conhecido como uma pedra
preciosa, mas suas propriedades fisicas e eletrénicas fazem dele um material extremamente
interessante para diversas aplicacdes tecnoldgicas, especialmente em dispositivos eletronicos de

alta poténcia.

O diamante é um isolante elétrico devido a sua ampla banda proibida, que é da ordem
de 5,5 €V, o que impede a conducdo de eletricidade em condicdes normais. No entanto, quando
dopado com certos elementos ou em sua forma hidrogenada, o diamante pode apresentar
um comportamento semicondutor. Sua estrutura cristalina tetraédrica resulta em um arranjo
altamente simétrico, no qual cada atomo de carbono esta fortemente ligado a quatro outros

atomos, formando uma rede tridimensional. Esse arranjo confere ao diamante uma série de
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propriedades excepcionais, incluindo uma elevada mobilidade de portadores de carga, que pode
alcancar valores da ordem de 4500 cm?/V -'s, muito superiores aos encontrados em outros
semicondutores tradicionais, como o silicio ou o carbeto de silicio (SiC) (WORT; BALMER,
2008).

Além disso, o diamante apresenta uma condutividade térmica extremamente alta
(aproximadamente 2000 W/m - K), o que o torna ideal para aplicacdes em sistemas onde o
desempenho térmico é um fator crucial, como em dispositivos eletrénicos de alta poténcia e

em condicOes extremas de operacao.

O diamante hidrogenado é uma variacdo do diamante em que atomos de hidrogénio
estdo ligados a superficie dos cristais de diamante. Essa modificacdo resulta em propriedades
eletronicas aprimoradas, como maior mobilidade de portadores de carga e reducao de defeitos
superficiais. O processo de hidrogenacdo também pode melhorar a estabilidade da superficie e
minimizar o aparecimento de centros de defeito que atuam como armadilhas para os portadores

de carga.

Os avancos nas técnicas de sintese de diamante hidrogenado por deposicdo quimica a
partir da fase vapor (CVD) tém permitido a producdo de diamante em maior escala e com custos
reduzidos. Esse progresso abre novas possibilidades para a fabricacao de dispositivos eletronicos
mais eficientes e confiaveis, principalmente em ambientes extremos, como os encontrados em
dispositivos aeroespaciais, nucleares e de alta poténcia (WORT; BALMER, 2008).

Gracas as suas propriedades excepcionais, o diamante tem se mostrado uma alternativa
promissora a outros materiais semicondutores em dispositivos de eletronica de poténcia, como
transistores de alta tens3o, diodos de alta eficiéncia e circuitos de comutacdo rapida. O diamante
também é altamente competitivo em dispositivos de radiofrequéncia, onde a alta mobilidade de
portadores de carga e a excelente dissipacdo de calor s3o essenciais para garantir dessmpenho

eficiente e confidvel.

Em particular, os transistores de efeito de campo (FETs) baseados em diamante tém
atraido crescente interesse, especialmente para aplicacdes em que as condicGes operacionais
exigem dispositivos que possam operar em temperaturas elevadas e sob tensdes muito altas
sem sofrer degradacdo. Além disso, devido a sua grande rigidez mecanica, o diamante pode ser
integrado a sistemas eletronicos em condicoes de alta vibracao e impacto, o que é vantajoso

em aplicacOes aeroespaciais e militares.

1.3 Nitreto de Boro Hexagonal

O nitreto de boro hexagonal (h-BN) é um material cerdmico com uma estrutura cristalina
bidimensional, semelhante ao grafeno, composto por dtomos de boro e nitrogénio dispostos de

maneira alternada em uma rede hexagonal. Embora o h-BN tenha sido tradicionalmente utilizado
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como isolante térmico e elétrico, suas propriedades (nicas o tornam altamente promissor para
uma gama de aplicacdes tecnoldgicas avancadas, particularmente na eletrénica de poténcia e

na fabricacdo de dispositivos semicondutores de alta performance (SHTANSKY et al., 2022).

A estrutura do h-BN é composta por camadas de atomos dispostas em uma rede
hexagonal, com interacGes fracas de forcas de van der Waals entre as camadas adjacentes. Isso
confere ao material uma estrutura bidimensional, similar a do grafeno, mas com caracteristicas
eletronicas muito distintas. O h-BN é um isolante elétrico, com uma largura de banda proibida
de aproximadamente 5,9 €V, o que o torna adequado para atuar como dielétrico em dispositivos

de alta voltagem e em sistemas de comutacdo rapida (ROY et al., 2021).

Em comparacao com outros materiais isolantes, o h-BN exibe uma extrema estabilidade
térmica e uma alta resisténcia a radiacdo, tornando-o ideal para ambientes que envolvem altas
temperaturas ou exposicdo a radiacdo intensa, como em aplicacdes aeroespaciais, nucleares e

em dispositivos de radiofrequéncia.

O h-BN também é amplamente reconhecido por suas excelentes propriedades térmicas.
Sua alta condutividade térmica (superior a do silicio) permite que ele desempenhe um papel
crucial na dissipacao de calor em dispositivos eletronicos avancados. Além disso, a sua resisténcia

mecanica é consideravel, o que o torna resistente ao desgaste e a condicdes de operacdo adversas
(WANG; MA; SUN, 2017).

Devido a sua alta estabilidade quimica e resisténcia a oxidacdo, o h-BN é frequentemente
utilizado em sistemas onde a protecdo contra degradacdo ambiental é necessaria, como em

dispositivos eletronicos para aplicacbes em altas temperaturas ou em ambientes agressivos.

No contexto dos FETs, o h-BN tem sido utilizado como material dielétrico devido a sua
alta resisténcia a ruptura dielétrica e ao fato de ser quimicamente estavel em contato com o
diamante. Sua aplicacdo como material de gate em dispositivos semicondutores, como no caso
dos FETs baseados em diamante, tem mostrado vantagens em termos de isolamento elétrico
e suporte a altas tensdes. No entanto, a interacdo entre o h-BN e o diamante na interface
D/h-BN ainda é um tema de estudo, pois a mobilidade dos portadores de carga, embora
promissora, ainda n3o atingiu os niveis ideais, devido a fatores como defeitos estruturais e
dificuldades na formacdo de uma interface ideal (SASAMA et al., 2020).

A tecnologia de dispositivos 2D também se beneficia das propriedades do h-BN. Sua
aplicacdo em transistores de efeito de campo bidimensionais (FETs 2D) esta sendo amplamente
explorada, visto que o h-BN pode atuar como um excelente isolante em sistemas de camadas
finas. Além disso, o h-BN possui uma banda proibida larga, o que o torna ideal para dispositivos

de comutacao e circuitos integrados em plataformas de nanoeletronica.



?2 Desenvolvimento

2.1 Materiais e Métodos

A pesquisa foi realizada através de simulacdes de dindmica molecular, com o objetivo
de investigar diversas estruturas contendo a interface D/h-BN. Assim, o método escolhido
foi o método reaxFF, que é um método classico que consiste em um campo de forca reativo
que considera distancia e energia das ligacdes para calcular e computar cada ligacao entre os
atomos, desenvolvido pelo Prof. Adri van Duin e colegas (DUIN et al., 2001). O campo também
considera potenciais de Coulumb e de van der Waals, para interacdes de atomos nao ligados,
facilitando a realizacdo de simulacdes com muitos atomos sem o custo de realizar célculos com
mecanica quantica (SENFTLE et al., 2016). Em cada uma das simulacdes realizadas, o campo
utilizado foi desenvolvido por Pai et al, (PAl; YEO; HAN, 2016). A escolha do campo foi
realizada devido a problemas observados durante simulacdes iniciais utilizando outros campos,

como estruturas apresentando movimento reduzido e travado.

Para cada uma das simulacdes realizadas, foi empregado um ensemble NVT (Nimero
de particulas, volume e temperatura constantes), utilizando um intervalo de tempo (step) de
0,1 fs e condicdes de contorno periédicas nas direcGes x e y. A cada simulacdo, a estrutura
passou por um processo de rampa térmica, cujo objetivo foi aquecer o sistema até atingir a
temperatura de 300 K. Apds esse aquecimento inicial, a estrutura foi monitorada de maneira
continua até atingir um estado estavel, o que foi avaliado por meio da anélise da variacdo da

energia potencial do sistema com cada passo de simulacao.

O software utilizado para a realizacdo das simulacdes foi o Large-scale Atomic/Mo-
lecular Massively Parallel Simulator (LAMMPS) (THOMPSON et al., 2022), amplamente
utilizado para simulacGes de sistemas atomicos e moleculares. A viabilidade desta pesquisa foi
possibilitada pelos recursos computacionais fornecidos pelo Nicleo de Computacdo Cientifica
(NCC/GridUNESP), da Universidade Estadual Paulista (UNESP), que disponibilizou a infraes-
trutura necessaria para o processamento das simulacdes em larga escala. Todas as estruturas
mencionadas foram desenvolvidas com o auxilio do software Visual Molecular Dynamics (VMD)
(HUMPHREY; DALKE; SCHULTEN, 1996), que é utilizado para a visualizac3o e anélise de

simulacdes moleculares.

As simulacoes referem-se a trés diferentes heteroestruturas, cada uma composta
por diamante e nitreto de boro hexagonal (h-BN), com o diamante orientado de diferentes
formas. Foram consideradas duas heteroestruturas com a superficie do diamante orientada
na direcdo 100: uma delas com as terminacdes dos atomos de carbono passivadas com

hidrogénio (denominada HD100/h-BN) e outra com as ligagdes carbono-carbono reconstruidas
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de acordo com a configuracdo usual (denominada D100/h-BN). A primeira configuracdo
(HD100/h-BN) contém um total de 4320 dtomos, enquanto a segunda (D100/h-BN) possui
4032 atomos. Também foram simuladas duas heteroestruturas com a superficie do diamante
orientada na direcdo 110: uma hidrogenada (HD110/h-BN, com 2016 atomos) e outra com
as ligagGes reconstruidas (D110/h-BN, com 1824 dtomos). Além disso, foram investigadas
trés heteroestruturas com a superficie do diamante orientada na direcdo 111, sendo uma
hidrogenada (HD111/h-BN, com 3360 atomos) e duas configuradas com diferentes tipos de
reconstrucdo nas ligagdes, denominadas 1x1D111/h-BN (com 3120 atomos) e 2x1D111/h-BN
(também com 3120 atomos). As configuracdes das heteroestruturas est3o ilustradas na Figura
1.

Figura 1 — Estruturas utilizadas apds simulacdes.

Acima estdo as estruturas utilizadas apds a realizacdo das simulacBes. As estruturas, da esquerda para
a direita, de cima para baixo, sdo a) D100/h-BN, b) HD100/h-BN, c) D110/h-BN, d) HD110/h-BN,
e) 2x1D111/h-BN, f) 1x1D111/ h-BN, e g) HD111/h-BN. Em cada estrutura, os 4tomos de carbono
sdo representados em ciano, os atomos de hidrogénio s3o brancos, os dtomos azuis sdo boro, e os
atomos rosados sdo nitrogénio Fonte: Elaborada pelo autor com o software Tachyon (STONE, 1998).

Para fins de comparacao, todas as simulacdes foram conduzidas de duas maneiras:
uma com todos os atomos livres e outra com as camadas inferiores mantidas fixas, permitindo

avaliar possiveis diferencas significativas entre os dois métodos.

Apés a termalizacdo das estruturas, utilizou-se um programa em Python para identificar
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e selecionar os steps nos quais o sistema apresentava estabilidade. Em seguida, um cédigo
em Fortran foi empregado para calcular valores médios de posicao, carga, energia potencial
e energia cinética para cada atomo. Além disso, cada estrutura foi segmentada em chunks,
compostos por atomos, de modo que cada chunk correspondesse a uma camada atémica,
variando com a coordenada z. Para cada um deles, foram obtidas as médias dos mesmos
parametros considerados para os atomos individuais, tornando possivel avaliar com maior

precisdo a maneira como diferentes variaveis se comportam em diferentes pontos da estrutura.

A partir dos dados extraidos dos chunks, foram construidos graficos utilizando o software
Origin (OriginLab Corporation, 2024), de modo a analisar a energia potencial, energia cinética
e carga média por 4tomo em funcao da coordenada z em cada estrutura, analisando como as

partes se relacionam entre si.

2.2 Resultados e Discussao

2.2.1 Comparacao entre simulacbes com camadas fixas e soltas

Antes de realizar a anélise detalhada dos resultados, foi realizada uma comparacao
preliminar entre as simulacdes considerando a fixacao das camadas inferiores das estruturas e
aquelas em que todas as camadas estavam livres para movimentacdo. Observou-se que, para os
graficos de energia potencial e carga elétrica média por 4tomo, nao houve grandes discrepancias
entre as duas abordagens. Entretanto, diferencas significativas foram observadas nos graficos
de energia cinética, atribuidas a mobilidade alterada da estrutura ao imobilizar os dtomos.
Essa diferenca é apresentada na Figura 2, onde a superficie verde representa as camadas
de diamante e a superficie avermelhada as camadas de h-BN. De maneira geral, estruturas
contendo hidrogénio apresentaram menor variacdo na energia cinética entre HD e h-BN,
enquanto estruturas sem hidrogénio mostraram diferencas mais significativas, especialmente

quando soltas.

Durante a realizacao das simulacdes também foi percebida uma reducao no nimero
de passos necessarios para que a estrutura se estabilisasse apds o término da rampa térmica.
Devido a essas observacGes, em um momento futuro, devido ao menor custo computacional,
e semelhanca entre resultados obtidos, as simulacoes poderiam ser realizadas apenas com as
estruturas fixas. O restante do presente trabalho apresentard os dados referentes as simulacdes
realizadas com as estruturas soltas, sendo a analise valida para ambos os conjuntos de dados,

e os graficos referentes as simulacdes fixas podem ser encontrados no Apéncice A.

2.2.2  Orientacdo 100 da superficie do diamante (D100)

Para a orientacdo 100 da superficie do diamante, os graficos de energia potencial

e carga elétrica divididos por chunks, montados a partir das simulacoes com a estrutura
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Figura 2 — Comparacdo dos gréficos de energia cinética para estruturas fixas e soltas.
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Gréaficos de energia cinética para todas as 3 orientacdes do diamante analisadas. A esquerda se
encontram as estruturam que foram simuladas com as camadas inferiores fixas, e a direita as que
foram simuladas soltas. As estruturas, de baixo para cima sdo D100, D110, e D111, respectivamente.
Para cada grafico as regides esverdeadas e avermelhadas correspondem, respectivamente, as regides
contendo diamante e hBN, com os pontos laranjas representando estruturas hidrogenadas, quadrados
verdes representado superficies reconstruidas, e, no caso da estrutura D111, tridngulos azuis represen-
tando a estrutura com a reconstrucdo 2x1. Fonte: Elaborada pelo autor.
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completamente solta, sdo apresentados na Figura 3. Observa-se que a diferenca de energia
potencial presente na interface da estrutura hidrogenada (HD) é significativamente maior do
que para a estrutura sem hidrogénio (D), aproximadamente 150 kcal /mol/atomo comparado a

menos de 25 kcal /mol/atomo.

Figura 3 — Energia potencial e carga para o diamante 100, com a estrutura solta.
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A figura apresenta os graficos de a) carga e b) energia potencial para a estrutura contendo o diamante
com a terminacdo 100, em que a parte do grafico com o fundo esverdeado representa o diamante,
enquanto a parte avermelhada representa o hBN. Os quadrados verdes e pontos laranjas representam
a estrutura sem e com a camada de hidrogénio na superficie, respectivamente. Fonte: Elaborada pelo
autor.

A medicdo da distancia interfacial mostra que a aproximacdo entre HD e h-BN é
maior do que para D, sendo aproximadamente 2,7 A para HD e 3,4 A para D. Essa maior
aproximacdo é corroborada pelo grafico de carga, que indica uma maior interacao eletrostatica
entre a camada de hidrogénio do diamante e a primeira camada de h-BN. A camada de
hidrogénio apresenta carga média de 40,13 e, enquanto a camada de h-BN mantém carga
média de -0,02 e, formando um dipolo elétrico orientado do h-BN em direcdo ao diamante.
Esta interacdo eletrostatica mais intensa explica a reducao da distancia interfacial e sugere uma
interface mais estavel para a estrutura hidrogenada. Em contraste, a superficie de diamante
nao hidrogenada apresenta variacao de cargas muito menor, com apenas uma leve variacao de
carga na interface, menor que 0,05 e, resultando assim em interacdes eletrostaticas mais fracas

e, consequentemente, maior distancia interfacial.

2.2.3 OrientagGes 110 e 111 do diamante (D110 e D111)

Para a orientacao 110, os graficos de energia potencial e carga apresentados na Figura
4 mostram comportamentos semelhantes aos observados para D100. A distancia interfacial é
de 2,9 A para HD e 3,3 A para D, mantendo a tendéncia de maior aproximacio na presenca de
hidrogénio. Ja para a orientacdo 111, considerando as terminacdes 2x1 e 1x1, os valores de

distancia interfacial s3o de 2,4 A para HD, 3,1 A para D com terminacdo 2x1 e 3,2 A para D
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com reconstrucdo 1x1. Os graficos de energia potencial, apresentados na Figura 5, mostram
picos de aproximadamente -25 kcal /mol/atomo para as estruturas hidrogenadas, consistentes

em todas as interfaces analisadas.

Figura 4 — Gréficos de energia potencial e carga para a heteroestrtura solta composta pelo diamante
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Conjunto de graficos contendo dados referentes a a) carga e b) energia potencial originados a partir
das simulacGes realizadas com a estrutura solta contendo diamante com superficie 110 e h-BN. Em
cada gréfico, a regido esverdeada mostra a secao dos chunks contendo o diamante, enquanto a secdo
avermelhada mostra a secao do h-BN. Em ambas as imagens, os pontos demarcados por circulos
verdes representam os valores encontrados na estrutura com a superficie do diamante reconstruida,
enquanto os quadrados laranjas mostram a superficie hidrogenada. Fonte: Elaborada pelo autor.

Realizando a anélise das cargas para as estruturas D110/h-BN e HD110/h-BN revela
que a camada de hidrogénio novamente apresenta carga positiva, enquanto o h-BN adjacente
mantém carga negativa. Isso gera um dipolo elétrico orientado em direcao ao diamante,
favorecendo a atracdo Coulombiana entre as superficies. Embora a magnitude do dipolo seja
ligeiramente menor que na superficie 100, a presenca do hidrogénio continua a fortalecer a

interface em comparacdo a estrutura sem hidrogénio.

Paralelamente, a analise de cargas da estrutura 111 evidencia que a camada de hidrogénio
apresenta maior eletropositividade para a orientacdo 111 do que para as superficies 100 e
110, reforcando o dipolo orientado do h-BN em direcdo ao diamante. Essa estrutura também
apresenta a menor distancia interfacial medida, indicando que a geometria da superficie 111
permite uma redistribuicdo de carga mais eficiente e maximiza a atracdo eletrostatica. Como
resultado, a superficie 111 apresenta a interface mais estavel, combinando proximidade fisica

com forte interacdo de natureza eletrostatica.
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Figura 5 — Montagem de gréaficos de energia potencial e carga para todas as estruturas soltas
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Gréficos produzidos referentes a a) carga e b) energia potencial, considerandos os dados obtidos
pelas simulacGes referentes a heteroestruturas contendo diamante orientado na direcdo 111. Neles
a estrutura hidrogenada esta representada por circulos laranjas, e as reconstrucdes 1x1 e 2x1 estdo
representadas, respectivamente, por tridangulos azuis e quadrados verdes. Fonte: Elaborada pelo autor.



3 Conclusao

Os resultados das simulacdes de dindmica molecular demonstram que a hidrogenacao
da superficie do diamante é o fator que mais influencia a estabilidade da interface D/h-BN.
Conforme sintetizado no Quadro 1, todas as heteroestruturas hidrogenadas apresentaram
menores distancias interfaciais (2,4-2,9 A) em comparacao as suas versdes nao hidrogenadas
(3,1-3,4 A), além de maior redistribuicio de carga, caracterizada por superficies de diamante
eletropositivas (+0,12-0,13 e) e primeiras camadas de h-BN eletronegativas (-0,02 a —0,03
e). Essa polarizacdo gera um dipolo que fortalece a interac3o eletrostatica, refletindo-se em
variacOes de energia potencial mais intensas, especialmente nas orientacoes 100 e 110, onde os

valores atingem 150 kcal /mol/atomo.

Quadro 1 — Valores médios para cada estrutura apés a realizacdo das simulacdes.

Variacao
A e - Carga média | Carga média de energla
Estrutura Dlstar.laa " ha superficie | do primeiro pote:ncual
terfacial (A) do D (e) h-BN (e) na interface
(kcal/mol/a-
tomo)
D100/h-BN 3,4 0 0 25
HD100/h-BN 2,7 +0,13 -0,02 150
D110/h-BN 3,3 0 0 25
HD110/h-BN 2,9 +0,12 -0,02 150
2x1D111/h-BN | 3,1 0 0 50
1x1D111/h-BN | 3,2 0 0 50
HD111/h-BN 2,4 +0,13 -0,03 50

Fonte: Elaborado pelo autor.

Entre todas as configuracdes avaliadas, a orientacao 111 hidrogenada apresentou a
interface mais favoravel, combinando a menor distancia interfacial (2,4 A) com a maior diferenca
de carga entre as camadas. Ja as superficies ndo hidrogenadas exibiram interacdes mais fracas,

com cargas praticamente nulas e energias potenciais reduzidas.

A comparacao entre simulacoes com camadas fixas e soltas mostrou pouca diferenca
nos parametros principais, indicando que métodos com camadas fixas podem ser utilizados em

trabalhos futuros com menor custo computacional.

De modo geral, os dados consolidam que a hidrogenacao melhora significativamente
o acoplamento interfacial e a estabilidade da heteroestrutura D/h-BN, oferecendo subsidios
importantes para o desenvolvimento de dispositivos eletronicos de alta poténcia, em especial

FETs baseados em diamante.
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APENDICE A - Gréficos referentes as simulacGes realizadas com as primeiras camadas

da estrutura fixas.

Figura 6 — Gréficos de carga e energia potencial para as estruturas fixas contendo diamante com
superficie 100.
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a) carga e b) energia potencial para estruturas D100/h-BN e HD100/h-BN com as camadas inferiores
fixas, em que os quadrados verdes s3o referentes 3 HD e os pontos laranjas sdo referentes a D, com a
regido esverdeada sendo a parte da estrutura contendo diamante e a parte avermelhada contendo o
h-BN. Fonte: Elaborada pelo autor.

Figura 7 — Gréficos montados referentes as simulacdes com estruturas contendo D110 com as duas
primeiras camadas fixas.
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Graficos contendo a) carga e b) energia potencial para as heteroestruturas que utilizam o diamante
na direcdo 110. As regides esverdeadas e avermelhadas apresentam, respectivamente, o diamante e o
h-BN, enquanto os pontos verdes e quadrados laranjas apresentam, respectivamente, as estruturas

hidrogenadas e reconstruidas. Fonte: Elaborada pelo autor.
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Figura 8 — Carga e energia potencial para as estruturas fixas contendo D111.
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Gréficos montados a partir das estruturas contendo D111, referentes a a) carga e b) energia potencial.
Cada grafico apresenta uma regido esverdeada representando o diamante e uma regido avermelhada
representando o h-BN, com as estruturas 1x1, 2x1 e hidrogenadas sendo representadas, respectiva-
mente, por quadrados verdes, tridngulos azuis e pontos laranjas. Fonte: Elaborada pelo autor.
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