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Universitédt Paderborn: Fakultdt EIM-E Zusammenfassung der Dissertation

Integrationstechniken fiir organische
Diinnschichttransistoren in der flexiblen Elektronik

des Herrn Thorsten Meyers

Die technischen Innovationen der heutigen Zeit sind durch die zunehmende Digitali-
sierung, vor allem im Zuge des ,Internet der Dinge* und der , Industrie 4.0“, getrieben.
Die flexible Elektronik stellt eine Moglichkeit dar, elektronische Schaltungen und Sensor-
systeme kostengiinstig herzustellen und Produkte mit einer zusédtzlichen Funktionalitét
auszustatten. Diinnschichttransistoren (engl.: Thin-Film Transistors, TFTs) sind hierfiir
ein Schliisselelement, da sie den Strom in elektronischen Systemen steuern. In Synergie
mit der Leistungsfihigkeit der Silizium-Technologie erméglicht dies die Entwicklung von
innovativen und kostengiinstigen Produkten.

In dieser Arbeit werden organische TFTs fiir die flexible und transparente Elektronik
entwickelt. Die Integration fokussiert sich auf Prozesse niedriger Temperatur, wodurch
der Transfer auf grofiflichige, flexible Substrate ermoglicht wird. Als Halbleitermateria-
lien werden neben den thermisch aufdampfbaren Materialien DNTT und DTT auch das
16sliche Material Cg-BTBT verwendet. Die Strukturierung der Elektroden erfolgt mittels
konventioneller fotolithographischer Prozesse. Fiir das Gate-Dielektrikum werden l6sungs-
mittelbasierte Materialsysteme verwendet und beziiglich ihrer physikalischen und elek-
trischen Eigenschaften charakterisiert. Als high-k Dielektrikum dient das Nanokomposit
inoflex T3. Die Integration dieser TFTs erfolgt in der Bottom Gate Bottom Contact Archi-
tektur. Da die polymere Matrix des Materialsystems inoflex sensitiv gegeniiber alkalischen
Losungen ist, wird erstmals eine Herstellungsroutine entwickelt, die eine reproduzierbare
Leistungsfihigkeit der integrierten TFTs gewihrleistet. Ebenso erfolgt ein Transfer die-
ser Routine auf polymere Substrate. Erstmalig wird ein Selbstjustierungsprozess fiir die
Elektrodenanordnung der organischen TFTs unter Verwendung eines Nanokomposits als
Dielektrikum entwickelt. Ferner wird eine Adaption der Integrationsroutine durchgefiihrt,
um die Strukturierung der Isolationsschicht ohne weitere Fotomaske zu erméglichen. Wei-
terhin erfolgt die Integration von TFTs in der Top Gate Bottom Contact Architektur
unter Verwendung des fluorierten Polymers SX AR-PC-5060 als low-k Dielektrikum. Ei-
ne Analyse beziiglich des Einflusses der Substrattopologie auf die Leistungsfahigkeit der
integrierten TFTs erfolgt sowohl fiir das high-k als auch fiir das low-k Dielektrikum.

Ferner werden Inverter auf Basis organischer TF'Ts auf starren Substraten hergestellt
und bezitiglich ihrer statischen und dynamischen FEigenschaften charakterisiert. Die Ent-
wicklung eines komplementiren Designs unter Verwendung eines anorganischen n-Kanal
und organischen p-Kanal TFTs wird evaluiert. Weiterfithrend wird eine Routine zur Rea-
lisierung von Strukturdimensionen von < 1 pum unter Verwendung konventioneller fotoli-
thographischer Prozesse entwickelt und diskutiert. Diese neuen Ergebnisse im Bereich der
Herstellung von organischen TFTs auf flexiblen und transparenten Substraten ebnen den
Weg fiir eine reproduzierbare Integrationsroutine mit hoher Durchsatzrate und Integrati-
onsdichte fiir die komplementéare Schaltungstechnik sowie der kostengiinstigen Sensorik.



Universitiat Paderborn: Fakultat EIM-E Abstract of the PhD thesis

Integration processes for organic
thin-film transistors in flexible electronics

by Mr. Thorsten Meyers

Nowadays, technical innovation is driven by the growing digitalization including the
“Internet of Things” and the “Industry 4.0”. The low-cost integration of electronic circuits
and sensor systems for flexible electronics provide products with additional functionalities.
Thin-film transistors (TFTs) are key elements for driving the current in these systems. In
synergy with the performance of silicon technology, hybrid systems enable the development
of innovative, low-cost products.

In this study, organic TFTs for flexible and transparent electronics are developed. The
integration processes are focused on low temperatures enabling the transfer of the routine
to large-area and flexible substrates. As semiconducting materials, evaporation-deposited
DNTT and DTT as well as solution-deposited Cg-BTBT are applied. The electrodes
are structured using conventional photolithographic processes. Solution-based materials
are utilized as Gate dielectrics and are analyzed regarding their physical and electrical
characteristics. The nanocomposite inoflex T3 is applied as high-k dielectric. TFTs using
this nanocomposite as insulation layer are integrated in a Bottom Gate Bottom Contact
setup. Due to the sensitivity of the polymeric matrix of the material inoflex to alkaline
solutions, an integration routine enabling the fabrication of TFTs with a reproducible
performance is developed. Subsequently, the fabrication process is also transferred to
polymeric substrates. For the first time, a self-alignment process for organic TF'Ts using a
nanocomposite as dielectric is developed. Furthermore, the integration routine is adapted
for structuring the insulating layer without an additional photomask. The fabrication of
TFTs in a Top Gate Bottom Contact configuration using the fluorinated polymer SX AR-
PC-5060 as low-k dielectric is executed as well. The influence of the substrate topology on
the performance of the integrated TFTs using the high-k and low-k insulators is analyzed.

Furthermore, inverters utilizing organic TF'Ts on rigid substrates are characterized re-
garding their static and dynamic properties. The development of a complementary de-
sign using inorganic n-channel and organic p-channel TFTs is evaluated. Additionally,
an integration process for the realization of structures with dimensions < 1pum using
conventional photolithographic processes is developed and discussed. These novel findings
regarding the fabrication of organic TFTs on flexible and transparent substrates will path
the way for reproducible, high-throughput integration processes for complementary elec-
tronic circuits and low-cost sensor systems.
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KAPITEL 1

EINLEITUNG

Die technischen Innovationen der heutigen Zeit sind vor allem durch das ,Internet der
Dinge“ (engl.: Internet of Things, loT) getrieben. Hinter diesem Paradigma verbirgt sich
die grundsétzliche Idee, dass allgegenwirtige Dinge und Objekte um uns herum durch ein
einzigartiges Adressierungsschema die Moglichkeit haben, untereinander zu interagieren
und mit dem benachbarten Objekt zu kooperieren, um gemeinsame Ziele zu erreichen
[AIM10]. Zu diesen Objekten zihlen u. a. Funketiketten (engl.: Radio-Frequency IDentifi-
cation tags, RFID-tags), Sensoren, Aktuatoren oder Mobiltelefone. In den letzten Dekaden
wurde die RFID-basierte Identifikation weitreichend in der Logistik, im Verkauf und der
Pharmazie eingesetzt. Seit 2010 fithrt die Optimierung von intelligenten Sensoren und
Sensornetzwerken sowie die Verringerung der Leistungsaufnahme der drahtlosen Kommu-
nikation dazu, dass eine grofie Anzahl an ,Dingen“ zu einem IoT zusammengeschlossen
werden kénnen [LXZ15]. Speziell die Transistortechnologie ist in den zugrundeliegenden

Schaltungen unersetzlich.

1.1 Historie der Transistortechnologie

Die Historie der Transistoren geht zuriick bis in das Jahr 1925, in dem Julius Edgar
Lilienfeld das Konzept des Feldeffekt-Transistors (engl.: Field-Effect Transistor, FET)
entwickelte (Abbildung 1.1). Er nahm an, dass durch das Anlegen einer Spannung an

ein schlecht leitendes Material dessen Leitfahigkeit beeinflusst werden kann, so dass der
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CMOS- Mikro-

Konzept Patentilerung MOSFET Schailtung proze?soren OTEFT
Feldeffekt- Spitzen- 1
Transistor Transistor CdS—;TFT RAI\/I a—Si:H—TFT 1

1925 1935 1047 1060 1062 1963 1068 1971 1979 1990

Abbildung 1.1: Meilensteine der Transistortechnologie (nach [Kuol3]).

Stromfluss zwischen zwei Kontakten moduliert und hierdurch eine Verstirkung erreicht
wird [BHT97|. Zwar patentierte er sein theoretisches Konzept, allerdings konnte zu die-
sem Zeitpunkt das Prinzip aufgrund der fehlenden Technologie noch nicht experimentell
evaluiert werden. So dauerte es bis zum Jahr 1947, bis die Forschungsgruppe an den
Bell Laboratories (Standort: Murray Hill, New Jersey, USA) um John Bardeen, Walter
Brattain und William Shockley den ersten funktionsfiahigen Spitzentransistor (engl.: point-
contact transistor) — einen Bipolartransistor auf Basis von Germanium — herstellen konn-
te [BHT97]. Trotz der geringen Beachtung dieses Durchbruchs in der Offentlichkeit trieb
die Forschungseinrichtung ihre Bestrebungen weiter voran, so dass in den spéten 1950er
Jahren der erste Metall-Oxid-Halbleiter-Feldeffekt-Transistor (Metal Ozid Semiconductor
Field-Effect Transistor, MOSFET) von Mohamed Atalla und Dawon Kahng entwickelt
werden konnte (Abbildung 1.2 (a)) [BHT97]. Dieser auf dem elementaren, einkristalli-
nen Halbleiter Silizium (Si) und dem Isolator Siliziumdioxid (SiOs) basierte MOSFET
ist als Meilenstein in der Transistortechnologie anzusehen. Das zugrundeliegende Inte-
grationskonzept bildet die Basis fiir den heutzutage standardisierten Herstellungsprozess
in Planartechnik. Die prinzipielle Funktionsweise des Bauelements basiert auf der kapa-
zitiven Modulation der Leitfihigkeit des Halbleitermaterials durch ein elektrisches Feld.
Hierbei wird der Transistor typischerweise in Inversion betrieben, so dass fiir den Strom-
fluss die Minoritédtsladungstrager des Halbleiters verantwortlich sind. Diese Entwicklung
ebnete den Weg ins Siliziumzeitalter und bildet die Grundlage der heutigen integrierten,
elektronischen Schaltungen.

Neben der Si-Technologie fokussierten sich verschiedene Forschungsgruppen auch auf kom-
plexere Verbindungshalbleiter wie Cadmiumsulfid (CdS). So wurde im Jahr 1962 in den
RCA Laboratories (Standort: Princeton, New Jersey, USA) von Paul K. Weimer der erste
Diinnschichttransistor (engl.: Thin-Film Transistor, TFT) auf Basis des Halbleiters CdS
und der Isolationsschicht Siliziummonoxid (SiO) entwickelt (Abbildung 1.2 (b)) [Wei62].
Im Gegensatz zur MOSFET-Technologie werden TFTs in Akkumulation betrieben, so
dass die Majoritatsladungstrager des Halbleiters fiir den Stromfluss verantwortlich sind.

Trotz des anfinglich als gering eingeschitzten Anwendungspotentials aufgrund der do-
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Dielektrikum
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p-Si Substrat
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Abbildung 1.2: Schematischer Aufbau (a) eines MOSFETs und (b) eines TFTs. Wéhrend der
MOSFET in Inversion betrieben wird, zeichnet sich der TFT durch seinen Be-
trieb in Akkumulation aus. Im Fall des MOSFETs erfolgt die Integration des
Transistors direkt im einkristallinen Si-Substrat. Bei der Herstellung des TFTs
dient das Substrat lediglich als Tréger des Bauelements, so dass Schaltungen auf
flexiblen Substraten integriert werden kénnen (S: Source, D: Drain, G: Gate,

-: Elektronen).

minierenden Leistungsfahigkeit der MOSFET-Technologie, d&nderte sich diese Ansicht in
den 1970er Jahren entscheidend. So wurde ersichtlich, dass die Realisierung von niedrigen
Herstellungskosten in der einkristallinen Si-Technologie untrennbar mit der Miniaturi-
sierung der Bauelemente verkniipft ist [Kag03]. Verschiedene grofflichige (engl.: large-
area) Applikationen zeigten allerdings den Bedarf an kostengiinstiger (engl.: low-cost)
Steuerungselektronik. So wurden bereits im Jahre 1964 Fliissigkristall-Bildschirme (engl.:
Liquid Crystal Displays, LCD) entwickelt [Kaw02]. Verschiedene Forschungsgruppen be-
schéftigten sich mit der Frage, wie diese Technologie in komplexen Bildschirmen (z. B.
Fernsehbildschirmen) ausgenutzt werden kann. Lechner et al. erkannten im Jahr 1971, dass
die Bereitstellung eines nicht-linearen Schaltungselements an jedem einzelnen z-y Schnitt-
punkt der Fliissigkristall-Matrix mafigeblich die Aussicht auf die Herstellung eines Bild-
schirms mit guten bildgebenden Eigenschaften beeinflussen wiirde [LMNT71]. So entstand
die Idee, an jedem z-y Schnittpunkt einen TFT sowie einen Kondensator zum Speichern
und Halten einer Spannung an der LC-Zelle zu nutzen [Kag03]. Dieser Gedanke stellte
schlieBlich die Basis fiir die Entwicklung der heutigen Aktiv-Matrix-Bildschirme (engl.:
activ matriz displays) dar, deren Steuerungselektronik, abhéngig vom Anwendungsfeld,
vorrangig amorphes Silizium (a-Si:H) bzw. polykristallines Silizium (poly-Si) als halblei-
tende Schicht nutzt [Sirl4]. Mittlerweile stehen allerdings ebenso Verbindungshalbleiter
wie beispielsweise Indium-Gallium-Zink-Oxid (IGZO) aufgrund ihrer Leistungsfihigkeit
und optischen Eigenschaften vor der Einfiihrung in den Massenmarkt. Eine Ubersicht
iiber die technische Evolution und der damit verbundenen Weiterentwicklung potentiel-

ler, fiir den Massenmarkt geeigneter Applikationen zeigt Abbildung 1.3.
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Abbildung 1.3: Technische Evolution und Weiterentwicklung potentieller, fiir den Massenmarkt
geeigneter Applikationen.

Neben den anorganischen Materialsystemen gewannen ebenso die organischen Halblei-
ter zunehmend an Bedeutung. Die Entdeckung dieser Materialsysteme geht zuriick bis
in das Jahr 1948. Verschiedene Forschungsgruppen befassten sich zunéchst mit polyzykli-
schen aromatischen Verbindungen mit inkorporierten Halogenen und entdeckten, dass die-
se halbleitende Salze formen [WDJH18]. Einen Meilenstein erreichte dieses Forschungsfeld
im Jahr 1977, als Heeger, MacDiarmid und Shirakawa et al. zeigten, dass dotierte Polyace-
tylene eine hohe Leitfdhigkeit aufweisen [SLM*77]. Fiir ihre Entdeckung und Entwicklung
von leitfahigen Polymeren wurden sie im Jahr 2000 mit dem Nobelpreis fiir Chemie ge-
ehrt [Nob20]. Obwohl die Beschreibung des Feldeffekts in organischen Halbleitern bis in
das Jahr 1970 zurtickdatiert werden kann [Hor98|, wurde ihr Potential fiir elektronische
Bauelemente erst im Jahr 1987 ersichtlich, als Koezuka et al. TF'Ts auf Basis von elektro-
chemisch polymerisierten Polythiophen herstellten [KTA&7]. Einen Durchbruch erreichte
dieser Forschungsbereich im Jahr 1990 als Garnier et al. Diinnschichttransistoren unter
der Verwendung von Hexathiophen als aktives Halbleitermaterial vorstellten [GHPF90].
Diese organischen TFTs zeigten zum ersten Mal eine vergleichbare Leistungsfahigkeit wie
a-Si:H-basierte TFT-Systeme. Speziell ihre Kompatibilitdt mit flexiblen Plastiksubstraten
stellt die organischen Halbleiter als einen potentiellen Kandidaten fiir die zukiinftige Gene-
ration von leichtgewichtigen, aufrollbaren bzw. faltbaren Bildschirmen dar. Eine Vielzahl
an Forschungsgruppen hat sich seit diesem Zeitpunkt mit der Optimierung der Mole-
kiilstruktur von organischen Halbleitersystemen beschiftigt [TES*06], [YT07], [EIM*07],

wéhrend parallel hierzu massenproduktionstaugliche Routinen fiir die Integration elektro-
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Bildschirme (US-$ 30,8 Mrd.)

Leitfahige Tinte
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2019
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Abbildung 1.4: Momentaufnahme des Marktvolumens fiir die gedruckte, organische und flexible
Elektronik aus dem Jahr 2019 (nach [DHG]).

nischer Bauelemente erarbeitet wurden [LC17], [WSY19]. Neben der Anwendung in der
Bildschirmindustrie erweitert vor allem der Bedarf an kostengiinstigen elektronischen Bau-
elementen im Zuge des IoT das Anwendungsfeld der organischen Elektronik entscheidend.
So zeigt sich ein Markt u. a. fiir Sensorelemente, Fotodioden, Photovoltaikzellen (PV)
oder lichtemittierende Dioden (LED). Eine Analyse der IDTechEx (Standort: Cambridge,
Vereinigtes Konigreich) aus dem Jahr 2019 prisentiert die Momentaufnahme des Markt-
volumens fiir die flexiblen Elektronik (Abbildung 1.4). So zeigte sich zu diesem Zeitpunkt
bereits ein Umsatzmarkt von 37,1 Mrd. US-$, wobei ein stetiges Wachstum prognostiziert
wird [DHG]. Hierbei umfasst die Bildschirmindustrie einen Grofiteil des Umsatzmarktes
(30,8 Mrd. US-$), wobei aufgrund von gegenwirtigen Forschungsbestreben ebenso ein si-
gnifikanter Absatzmarkt fiir leitfahige Tinten (2,3 Mrd. US-$) und fiir gedruckte und flexi-
ble Sensoren (3,9 Mrd. US-$) vorherrscht. So arbeiten verschiedene Forschungsgruppen an
der Vereinigung der Hochleistungselektronik und der flexiblen Elektronik zu Hybridsyste-
men, um einen Kompromiss zwischen annehmbaren Produktionskosten bei ausreichender

Datenverarbeitungsgeschwindigkeiten zu erreichen.

1.2 Zielsetzung

Die kostengiinstige Herstellung von flexiblen elektronischen Bauelementen kann zum einen
durch die Verwendung von vollstdndig druckbaren Herstellungsprozessen gewihrleistet

werden. Zum anderen stellt die Nutzung von bereits aus der MOSFET-Technologie be-
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kannten Integrationsverfahren mit hohen Durchsatzraten bei der Realisierung hoher Inte-
grationsdichten einen alternativen Ansatz dar. Die innovative Kombination dieser beiden
Ansitze steht im Fokus dieser Arbeit mit dem Ziel eine Routine fiir die Herstellung von
organischen Diinnschichttransistoren mit reproduzierbarer Leistungsfihigkeit auf flexiblen
Oberfliachen zu entwickeln. Neben der Wahl verschiedener 16sungsmittelbasierter Dielektri-
ka erfolgt die Wahl der Halbleitermaterialien beziiglich ihrer Kompatibilitdat mit flexiblen
Substraten. Eine Analyse der elektrischen Parameter der integrierten TFTs in Abhén-
gigkeit vom gewéhlten Substrat sowie der realisierbaren Strukturdimensionierung (Gate-
bzw. Source- und Drain-Elektrode) wird durchgefithrt und diskutiert. Ebenso erfolgt die
Weiterentwicklung des Integrationsprozesses unter Ausnutzung der Elektrodenanordnung
der TFTs zur Leistungsoptimierung. Die Realisierung von logischen Schaltungen (Inver-
ter) sowie die Bewertung ihrer statischen und dynamischen Eigenschaften ist weiterhin
Teil dieser Arbeit.

1.3 Gliederung

Zu Beginn der Arbeit werden die theoretischen Grundlagen erldutert. So werden in Kapi-
tel 2 die Grundlagen beziiglich der Materialklasse der organischen Halbleiter vorgestellt.
Hierbei werden die elektronischen Eigenschaften von individuellen organischen Molekiilen
beschrieben und diese auf organische Festkorper erweitert. Zudem werden die in dieser
Arbeit verwendeten Halbleitermaterialien eingefiihrt.

Kapitel 3 befasst sich mit der theoretischen Modellierung von Diinnschichttransistoren.
Neben der Darstellung ihres prinzipiellen Aufbaus und ihrer Funktionsweise erfolgt eine
Beschreibung der auftretenden Grenzflachen (Metall-Halbleiter, Halbleiter-Dielektrikum).
Ebenso erfolgt eine Analyse der Einfliisse der Grenzflichen auf die Leistungsfahigkeit der
TFTs. Ferner werden die in dieser Arbeit verwendeten Extraktionsmethoden fiir die Be-
stimmung der TFT-Parameter vorgestellt.

Die grundlegenden Methoden fiir die Bewertung der Oberflacheneigenschaften der ein-
zelnen Diinnschichtkomponenten werden in Kapitel 4 vorgestellt. Ebenso umfasst dieser
Abschnitt die grundlegenden Integrationsprozesse, die die Basis fiir die in dieser Arbeit
entwickelten Herstellungsprozesse von organischen TFT's bilden.

Auf Basis der vorgestellten Integrationsroutinen befasst sich Kapitel 5 mit der Herstellung

und Optimierung von organischen TFTs und logischen Schaltungen. Hierfiir werden zu-
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néchst die organisch-anorganischen Nanokompositsysteme inoflex T3 und Z3 vorgestellt
und beziiglich ihrer dielektrischen und Oberflacheneigenschaften charakterisiert. Neben
der Entwicklung einer grundsétzlichen Integrationsroutine fiir organische TFTs unter
Verwendung des Nanokomposits inoflex T3 als Gate-Dielektrikum und des Halbleiters
Dinaphtho|[2,3-b:2’ 3’-f]thieno[3,2-b]thiophen (DNTT), erfolgt die Vorstellung verschiede-
ner Prozesse zur Optimierung der Leistungsfidhigkeit der TFTs. Hierfiir wird neben dem
Halbleiter DNTT ein weiteres halbleitendes Material — 2,6-bis(4-(alkyloxy)phenyl)dithieno
[3,2-b:2",2°-d|thiophen (DTT) — verwendet. Die Beurteilung der einzelnen Prozessvariatio-
nen erfolgt anhand der elektrischen Transistorparameter. Ebenso erfolgt der Transfer der
Integrationsroutine auf den lésungsmittelbasierten Halbleiter 2,7-Dialkyl[1]benzothieno
[3,2-b][1]-benzothiophen (Cs-BTBT) sowie von starren (Silizium bzw. Glas) auf flexible
(Polyethylenterephthalat, PET) Substrate. Abschlieend werden die statischen und dy-
namischen Eigenschaften der integrierten Inverter-Schaltungen mit dem Nanokomposit
inoflex T3 als Gate-Dielektrikum analysiert.

Aufgrund der Resultate der vorangegangenen dynamischen Inverter-Messungen befasst
sich Kapitel 6 mit der Entwicklung einer Integrationsroutine unter Verwendung des po-
lymeren Dielektrikums SX AR-PC-5060. Zunéchst wird das Materialsystem SX AR-PC-
5060 vorgestellt und elektrisch sowie beziiglich seiner Oberflacheneigenschaften charakte-
risiert. Eine Integrationsroutine fiir TFTs unter Verwendung dieses Dielektrikums sowie
des Halbleiters DNTT wird entwickelt und optimiert. Die Diskussion der Auswirkun-
gen der Prozessvariation auf die Leistungsfahigkeit der TFTs erfolgt erneut anhand der
elektrischen Transistorparameter. Schliefllich werden die dynamischen Eigenschaften der
integrierten Inverter-Schaltungen analysiert.

Ferner stellt Kapitel 7 weitere experimentelle Untersuchungen vor, die als Grundlage fiir
zukiinftige Integrationskonzepte dienen.

Abschlieflend fasst Kapitel 8 die Ergebnisse dieser Dissertation zusammen und gibt einen
Ausblick auf zukiinftige Integrations- und Optimierungsprozesse fiir organische TFTs.
Ebenso gibt dieser Abschnitt eine Ubersicht iiber zukiinftige Anwendungsfelder der fle-
xiblen Elektronik.
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KAPITEL 2

GRUNDLAGEN ORGANISCHER HALBLEITER

Kohlenwasserstoffverbindungen bilden die wesentlichen Strukturelemente organischer Mo-
lekiile, die sich grundsétzlich in zwei Gruppen unterteilen lassen. Neben den Polymeren,
die sich aus einer wiederholenden Anordnung von Monomeren zusammensetzen und lang-
kettige Verbindungen ausbilden, sind die niedermolekularen Verbindungen — die sogenann-
ten small molecules — durch eine deutlich geringere Molekiilmasse und rdumliche Ausdeh-
nung gekennzeichnet. Durch die Anordnung einzelner Molekiile konnen organische Fest-
korper gebildet werden, deren elektronische Eigenschaften von der Molekiilnatur selbst,
der RegelméafBigkeit ihrer Anordnung, sowie dem gezielten Einbringen von Fremdmolekii-
len in die Festkorperstruktur (Dotierung) abhéngen [DMO01], [Fac07], [Kla10], [DSBM14].
Besondere Relevanz wird in dieser Arbeit der Materialklasse der intrinsischen small mo-
lecules Halbleitern beigemessen, da diese in den letzten Jahrzehnten einen wesentlichen
Forschungsschwerpunkt fiir ihre Anwendung in verschiedenen elektronischen und opto-
elektronischen Bauelementen bildeten [FT07], [AKMB13], [ZK19]. Die Grundlage fiir die
halbleitenden Eigenschaften der einzelnen Molekiile dieser Materialklasse bildet ihr konju-
giertes m-Elektronensystem, dessen Entstehung in Kapitel 2.1 diskutiert wird. Abschnitt
2.2 gibt einen Uberblick iiber die in der Literatur diskutierten Ladungstransportmecha-
nismen in organischen Festkorpern, da der Ladungstransport in den in dieser Arbeit in-
tegrierten organischen Diinnschichttransistoren nicht {iber ein einzelnes, sondern iiber ei-
ne grofe Anzahl an konjugierten Molekiilen der abgeschiedenen Halbleiterschicht erfolgt.

Ferner werden die in der Literatur géngigen und fiir diese Arbeit relevanten Transportme-
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chanismen kurz erlautert. Abschliefend stellt Kapitel 2.3 eine Auswahl der verwendeten

halbleitenden Materialsysteme vor, die die Grundlage dieser Arbeit bilden.

2.1 Elektronische Eigenschaften individueller Molekiile

Die Basis organischer Halbleitersysteme wird hauptséichlich durch Kohlenwasserstoffmo-
lekiile gebildet, deren beteiligte Kohlenstoffatome einen entscheidenden Anteil an den
einzigartigen elektrischen Eigenschaften dieser Materialgruppe haben. Als Element der
vierten Hauptgruppe des Periodensystems der Elemente besitzt Kohlenstoff im Grund-
zustand die Elektronenkonfiguration 1s?, 2s?, 2p?. Sowohl das 1s-Orbital als auch das
2s-Orbital sind mit zwei Elektronen antiparallel Spins voll besetzt, wiahrend im 2p,- bzw.
2p,-Orbital jeweils nur ein schwach gebundenes Elektron enthalten ist. Da lediglich die
beiden 2p, bzw. 2p,-Orbitale nicht vollstdndig besetzt sind, liegt die Vermutung nahe, dass
Kohlenstoffatome nur zwei Bindungen zur Ausbildung eines Molekiils aufwenden kénnen.
Vorangegangene physikalische und chemische Strukturbestimmungen am Methanmole-
kiil (CHy) zeigten allerdings, dass das an dieser Molekiilstruktur beteiligte Kohlenstoff-
atom vier Bindungen &dquivalenter Bindungsldnge mit den Wasserstoffatomen ausbildet
[HKO06], [LKKO08]. Wie in Abbildung 2.1 visualisiert, ist zur Ausbildung dieser Bindungs-
struktur das Anheben eines Elektrons aus dem 2s-Orbital in das verbliebene 2p.-Orbital
notwendig. Die hierfiir benétigte Energie (Promotions- oder Promovierungsenergie) wird
durch den Energiegewinn bei der Molekiilbildung bereitgestellt [HK06]. Die Energiediffe-
renz zwischen den energetisch héheren 2p-Energieniveaus und den energetisch niedrigeren

2s-Niveaus ist verglichen mit der Bindungsenergie, die zum Ausbilden einer chemischen
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Abbildung 2.1: Schematische Darstellung des Atomorbitaldiagramms und der sp°-
Hybridisierung (nach [Krul0]).
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Bindung notwendig ist, gering. Hierdurch kénnen sich die Wellenfunktionen der vier Elek-
tronen der 2s- und 2p-Orbitale mischen und neue, energetisch dquivalente Hybridorbitale
ausbilden [Dre01]. Das Mischen des verbliebenen 2s-Elektrons mit den Elektronen der
2p-Orbitale wird Hybridisierung genannt. Je nach Anzahl der beteiligten 2p-Elektronen
(n = 1,2,3) wird von sp"-Hybridisierung gesprochen, wobei die unterschiedlichen Hybridi-
sierungstypen unterschiedliche Strukturmerkmal und Bindungsverhéltnisse aufweisen. So
fiihrt die sp-Hybridisierung zu linearen Ketten (Ethin), die sp?>-Hybridisierung zu planaren
Strukturen (Ethen), withrend eine sp® -Hybridisierung, wie das an dieser Stelle betrachtete
Methanmolekiil, tetraedrisch angeordnete dreidimensionale Netzwerke aufweist [Krul0].
Das Ausbilden der Energieniveaus eines Molekiils wird mit Hilfe der Molekiilorbitaltheorie
(MO-Theorie) beschrieben [LKKO08]. Ausgangspunkt bilden die Energieniveaus der betei-
ligten Einzelatome, die unter Erhaltung der Anzahl der involvierten Atomorbitale (AO)
durch Linearkombination (LC) in die Energieniveaus des Molekiils iiberfithrt werden (MO-
LCAO-Ansatz). Die hierdurch entstehenden bindenden bzw. antibindenden Molekiilorbi-
tale liegen energetisch unterhalb bzw. oberhalb der atomaren Ausgangsenergieniveaus und
sind durch eine Energieliicke getrennt. Im Falle des Methanmolekiils iiberlappt jedes der
vier entstandenen sp3-Hybridorbitale des Kohlenstoffatoms mit einem 1s-Orbital der be-
teiligten Wasserstoffatome zu rotationssymmetrischen o-Bindungen [Krul0].

Essentiell fiir organische Halbleiter ist vor allem die sp>-Hybridisierung, bei der lediglich
das p,- und p,- Orbital an der Hybridisierung beteiligt ist. Die so entstandenen drei ent-
arteten sp?-Orbitale konnen schlieflich zur Ausbildung von o-Bindungen genutzt werden,
wahrend das verbleibende hantelférmige p, -Orbital die Entstehung von 7-Bindungen
erméglicht [LKKOS8]. Einen wichtigen Vertreter fiir sp*-hybridisierte Verbindungen stellt
das Benzolmolekiil (C¢Hg) dar. Abbildung 2.2 (a) zeigt die Kekulé-Strukturformel des

O-C 8

(a)

Abbildung 2.2: (a) Darstellung der verschiedenen mdoglichen Kekulé-Strukturformeln des
Benzolmolekiils (CgHg). (b) Schematische Darstellung der torusférmigen -
Elektronenwolke oberhalb und unterhalb des planaren Benzolrings (nach
[LKKO08], [Bru97]).
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Benzolrings, die durch ein alternierendes Auftreten an Einzel- (o-Bindung) und Doppel-
bindungen (o- und 7-Bindung), auch konjugierte Doppelbindung genannt, charakterisiert
ist. In dieser Molekiilstruktur bildet jedes beteiligte Kohlenstoffatom iiber die sp?-Orbitale
o-Bindungen, zum einen zu zwei benachbarten Kohlenstoffatomen (sp?-Orbital) und zum
anderen zu einem Wasserstoffatom (1s-Orbital) aus, wihrend das p,-Orbital verbleibt.
Die sp?-Orbitale des Benzolmolekiils liegen triangulir in einer Ebene, wihrend sich das
p.-Orbital senkrecht zu dieser Ebene anordnet. Die sechs p.-Orbitale der an der Ben-
zolstruktur beteiligten Kohlenstoffatome sind parallel zueinander angeordnet und bilden
aufgrund ihrer partiellen Uberlappung m-Bindungen aus, die zu einer kontinuierlichen to-
rusformigen 7-Elektronenwolke oberhalb und unterhalb des planaren Benzolrings fithren
(Abbildung 2.2 (b)). Da die Elektronen der m-Elektronenwolke delokalisiert sind, konnen
sie sich in der torusférmigen Wolke frei iiber die Molekiilstruktur bewegen [Bru97].

Die sehr hohe Energiedifferenz zwischen den bindenden und antibindenden Orbitalen der
o-Bindungen ist zu grof}, um einen Beitrag zu den halbleitenden Eigenschaften von Mo-
lekiilen zu leisten. Da aufgrund der nur partiellen Uberlappung der p.-Orbitale die n-
Bindungen einen geringeren bindenden bzw. antibindenden Charakter aufweisen, sind
diese fiir die Ausbildung der Grenzorbitale und der damit verbundenen halbleitenden Ei-
genschaften der Molekiile verantwortlich [MA12].

Die molekularen Grenzorbitale werden durch das hochste besetzte Molekiilorbital (engl.:
highest occupied molecular orbital, HOMO) bzw. das niedrigste unbesetzte Molekiilorbital
(engl.: lowest unoccupied molecular orbital, LUMO) gebildet und sind durch eine Ener-
gieliicke voneinander getrennt, vergleichbar mit dem Valenz- bzw. Leitungsband bei anor-
ganischen Halbleitermaterialien [Kit05]. Im Grundzustand der Molekiile sind alle binden-
den Orbitale bis zum HOMO mit zwei Elektronen antiparallelen Spins besetzt, wahrend
die antibindenden Orbitale ab dem LUMO unbesetzt sind [MA12]. Energetisch ist das
HOMO-Niveau verkniipft mit der Ionisierungsenergie des Molekiils, wiahrend das LUMO-
Niveau die Elektronenaffinitét des Molekiils definiert [Kah16]. Die GroBe der Energieliicke
wird durch den Grad der Delokalisierung des m-Elektronensystems bestimmt und weist ein
antiproportionales Verhalten auf. Abbildung 2.3 zeigt fiir die Materialgruppe der Acene
beispielsweise eine Verringerung der Energieliicke mit steigender Anzahl der beteiligten

Benzolringe an der Molekiilstruktur [PS99].
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Abbildung 2.3: Schematische Darstellung der Energieniveaus der Acene. Mit zunehmender An-
zahl der Benzol-Ringe verringert sich die Energieliicke E¢ (EA: Elektronenaffi-
nitét, IE: Ionisierungsenergie, nach [PS99]).

2.2 Ladungstransport in organischen Festkorpern

Organische Halbleitermaterialien werden heutzutage in verschiedenen elektronischen Bau-
elementen, wie beispielsweise den dieser Arbeit zugrundeliegenden organischen Diinn-
schichttransistoren (engl.: Thin-Film Transistor, TF'T) eingesetzt. Um die Funktionsweise
dieser Diinnschichttransistoren zu gewéhrleisten, wird das organische Halbleitermaterial
als diinne Schicht abgeschieden, sodass der Ladungstransport nicht {iber ein Einzelnes,
sondern iiber eine grofle Anzahl an konjugierten Molekiilen stattfindet. Der Ursprung der
Bindungen in solch einem organischen Festkorper unterscheidet sich fundamental von dem
seines anorganischen Pendants.

Anorganische Halbleitereinkristalle werden durch die kovalente Bindung einzelner, regel-
méfig angeordneter Atome gebildet. Durch ihre regelméfiige Anordnung liegen die Ener-
gieniveaus der einzelnen Atome ununterscheidbar dicht zusammen und bilden eine Band-
struktur aus. Der Ladungstransport anorganischer Halbleiter wird mit Hilfe des Bén-
dermodells beschrieben, wobei dem entstehenden Valenz- bzw. Leitungsband besondere
Bedeutung zuteil wird. In diesen durch eine Energieliicke getrennten Bandern sind sowohl
Elektronen (Leitungsband) als auch Locher (Valenzband) delokalisiert, wobei sie sich un-

ter dem Einfluss der elektrischen Feldstédrke E iiber die gesamte Kristallstruktur mit der
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Driftgeschwindigkeit vp frei bewegen kénnen. Ein Ma$ fiir die Effizienz des Ladungstrans-

ports ist im Allgemeinen durch die Ladungstragermobilitét p

h=F (2.1)
gegeben [Kit05].

Organische Kristalle hingegen werden aus identischen Molekiileinheiten gebildet, die durch
erheblich schwiichere intermolekulare Wechselwirkungen wie Wasserstoftbriickenbindun-
gen, Ladungstransferphdnomenen oder van der Waals Wechselwirkungen zusammenge-
halten werden [WDJH18|. Die sich hieraus ergebene schwichere Delokalisierung der elek-
tronischen Wellenfunktion benachbarter Molekiile hat einen direkten Einfluss auf den
Ladungstransport im organischen Halbleiterkristall. Da sich die Elektronenwellenfunkti-
on nicht iiber das Gesamtvolumen des Halbleiterkristalls erstreckt, fithrt dies zu einer
Lokalisierung der Ladungstriager auf eine endliche Anzahl von Molekiilen bis hin zur Lo-
kalisierung auf die elektronischen Zustidnde eines einzelnen Molekiils [Klal0]. Der Grad
der Delokalisierung der Ladungstriger ist abhingig von der molekularen Packung der
organischen Halbleiterschicht, ihrer chemischen Reinheit, sowie der Grundstruktur des
Molekiils und bestimmt unmittelbar die Effizienz, mit der Elektronen unter dem Einfluss
eines elektrischen Feldes zwischen benachbarten Molekiilen transportiert werden kénnen
[Kla10], [WDJH18].

Die Ladungstrigermobilitét in organischen Halbleitern umfasst einen weitreichenden Wer-
tebereich. Aus Losung aufgebrachte halbleitende Polymere weisen im Allgemeinen eine La-
dungstrigermobilitit im Wertebereich von 1075 — 1072 cm?V~!s~! bei Raumtemperatur
auf, da diese hauptsichlich zu amorpher Filmbildung neigen. Andererseits zeigen vor al-
lem small molecules Halbleitermaterialien eine Tendenz zur polykristallinen Filmbildung,
wenn diese durch Sublimation unter Vakuumbedingungen aufgebracht werden [Klal0]. Die
resultierende Ladungstrigermobilitéit erreicht Werte von bis zu 6 cm?V~!s™! bei Raum-
temperatur [GBO7]. Ebenso konnte eine Ladungstriigermobilitit von bis zu 30 cm?V—1s™!
bei Raumtemperatur [JBP04] bzw. von bis zu 100 cm?V~!s™! bei Tieftemperaturen fiir
monokristalline hochreine Oligoacene nachgewiesen werden [WK85]. Dieser weitumfassen-
de Wertebereich der Ladungstragermobilitdt verdeutlicht, dass der Ladungstransport in
organischen Materialsystemen nicht mit Hilfe eines einzelnen Transportmodells beschrie-
ben werden kann. Abbildung 2.4 gibt einen Uberblick iiber géingige Transportmodelle, die
einen Erklarungsansatz fiir den Ladungstransport in organischen Halbleitern bieten. Die

Anwendbarkeit der Theorien finden eine grobe Unterteilung beziiglich der Kristallinitét
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Abbildung 2.4: Uberblick iiber gingige Transportmodelle fiir den Ladungstransport in organi-
schen Halbleitern (nach [LHP*17]).

bzw. strukturellen Stérung der Halbleitersysteme [LHPT17]. So kénnen strukturell sto-
rungsfreie organische Halbleiter mit der bandé&hnlichen Transporttheorie, abgeleitet aus
der bekannten Bandtransporttheorie anorganischer Halbleitersysteme, beschrieben wer-
den. Materialsysteme die dieser Beschreibung geniigen, finden sich speziell bei einkristal-
linen Materialien [HFX*06], [CHH"12| und einigen konjugierten Polymeren mit einem
sehr geringen Mafl der Torsion der Ketten [VNST14]. Polykristalline Materialkomplexe
mit einem geringen Mafl an struktureller Storung hingegen kénnen sowohl im Mobility
Edge Modell als auch in der Multiple- Trapping-and-Release (MTR) Theorie beschrieben
werden [LS70], [Mot87], [MCZ"16]. Hierbei sei anzumerken, dass der grundsétzliche Be-
schreibungsansatz der beiden Theorien eine Vielzahl an Uberschneidungen aufweist und
sich durch einen Ladungstransport sowohl durch delokalisierte als auch lokalisierte Zustan-
de auszeichnet. In amorphen oder hochgradig strukturell gestorten Halbleitern erfolgt die
Beschreibung des Ladungstransportphdnomens hauptsichlich durch Hopping- und Tun-
neleffekten zwischen lokalisierten Zustdnden. Die geldufigen Modellsysteme lassen sich in
das Variable-Range-Hopping (VRH) Modell [Mot68], das Béssler Gaussian Disorder Mo-
dell [Bds93] und die Perkolationstheorie [AHL71], [VM98] unterteilen. Anzumerken bleibt,
dass einige dieser Modellsysteme auch Anwendung in polykristallinen organischen Halb-
leitersystemen finden.

Diese Vielzahl von verschiedenen Modellsystemen indiziert die in der Literatur entstande-
ne kontroverse Diskussion beziiglich der addquaten Beschreibung der Ladungstransport-

phénomene in organischen Festkorpern. Drei Arten von Transportmechanismen haben sich
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schlieBlich als giangig herauskristallisiert. Neben dem VRH-Modell und der MTR-Theorie
konnten hochreine Pentaceneinkristalle bei Tieftemperaturen erfolgreich mit dem aus der
anorganischen Halbleitertheorie bekannten bandédhnlichen Transportmodell beschrieben
werden [JBP04]. Fiir die dieser Arbeit zugrundeliegenden Materialsysteme und Tempe-
raturbereiche wird dem bandédhnlichen Transportmodell nur eine untergeordnete Rolle
zuteil, sodass im Folgenden lediglich das VRH-Modell, sowie die MTR-Theorie ndher dis-
kutiert werden. Fiir weiterfiihrende Informationen beziiglich der kontrovers diskutierten
Ladungstransportmechanismen sei der interessierte Leser auf nachfolgend genannte Uber-
sichtsartikel verwiesen [Hor98], [Klal0], [Stall], [LHP*17], [WDJH18§], [LLGL18].

Eine Visualisierung dieser Transporttheorien zeigt Abbildung 2.5. Das von Mott vorge-
schlagene VRH-Modell wird typischerweise im Kontext von amorphen Halbleiterschichten
bei Ladungstrigermobilititen von unter 1072 cm?V~!s™! bei Raumtemperatur diskutiert
[Klal0] und ist in Abbildung 2.5 (a) dargestellt. Das Transportmodell zeichnet sich da-
durch aus, dass sdmtliche Ladungstréiger in den elektronischen Zustdnden der halbleiten-
den Schicht lokalisiert sind. FEin Ladungstransport kann schliellich durch das phononen-
assistierte Uberwinden der Energiebarriere zwischen zwei lokalisierten Zustéinden im Zuge
von quantenmechanischen Tunnelprozessen stattfinden. Vissenberg und Matters zeigten,
dass die Tunnelwahrscheinlichkeit stark von dem Uberlapp zwischen den elektronischen
Wellenfunktionen der Hopping-Positionen abhingig ist [VM98]. Somit ist die Wahrschein-
lichkeit, dass ein solches Hopping-Ereignis auftritt, zum einen durch die Distanz zwischen
zwei lokalisierten Zustdnden sowie zum anderen durch die Energieverteilung der lokali-
sierten Zustdnde bestimmt und limitiert die Ladungstragermobilitdt der halbleitenden
Schicht.

Héhere Ladungstrigermobilititen von iiber 1072 em?V ~1s™! bei Raumtemperatur, die vor
allem bei polykristallinen Schichten auftreten, kénnen nicht mehr mit Hilfe des VRH-
Modells erlautert werden. Die regelméfiige Anordnung der Molekiile der polykristallinen
Schichten fithrt dazu, dass die Orbitale benachbarter Molekiile partiell Uberlappen und
daher einen effizienteren intermolekularen Ladungstriagertransfer ermoglichen [Klal0]. Der
Ladungstransport in diesen Systemen wird im Zuge der MTR-Theorie beschrieben, die von
Horowitz et al. auf organische Halbleitersysteme iibertragen wurde [HHD95] und in Abbil-
dung 2.5 (b) schematisch dargestellt ist. In diesem Modell wird angenommen, dass durch
den partiellen Uberlapp der benachbarten Molekiilorbitale schmale delokalisierte Bén-
der entstehen. Innerhalb der Bandliicke fithren Kristallanomalien wie Verunreinigungen,

strukturelle Defekte oder Oberflichenzustiande zu einem hohen Auftreten an lokalisierten
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Abbildung 2.5: Schematische Darstellung des Ladungstransports im (a) Variable-Range-Hopping
(VRH)- (nach [R6d15]) und (b) Multiple- Trapping-and-Release (MTR)-Modell.
Wahrend im VRH-Modell der Ladungstransport lediglich iiber lokalisierte Ener-
giezustédnde stattfindet, sind im MTR-~Modell auch schmale delokalisierte Béander
beteiligt (Ep: Fermie-Energie, E1: Energieniveaus der lokalisierten Zustéinde).

Zustdnden. Beim Durchqueren des delokalisierten Bandes interagieren die Ladungstréiger
mit den lokalisierten Zustédnden und besetzen diese. Das erneute Abgeben der Elektronen
aus diesem Zustand erfolgt mit Hilfe von thermischer Energie.

Beide hier ndher beschriebenen Transportprozesse weisen eine starke Temperaturabhéan-
gigkeit auf, da diskrete Energiemengen fiir die Uberwindung der Energiedifferenzen zwi-
schen den entstandenen lokalisierten Zusténden und Béndern bendtigt werden. Ferner
weist die energetische Verteilung der lokalisierten Zusténde eine starke Abhéngigkeit von
angelegten elektrischen Feldern, beispielsweise der Gate-Source-Spannung, auf. So kénnen
durch das Anlegen elektrischer Felder niederenergetische Energiezustiande besetzt werden
[DMO02], die im Folgenden nicht mehr als Fallenzustéande fiir Ladungstrager zur Verfiigung

stehen.

2.3 Thieno|[3,2-b]thiophen Derivate

Die Entwicklung von elektronischen Bauelementen auf Basis organischer Halbleiter war
durch eine Vielzahl verschiedener Materialkomplexe gepréagt. Speziell im Zusammenhang
mit dem dieser Arbeit zugrundeliegende Bauelement — dem organischen Diinnschicht-
transistor — fungierte der den Acenen zugehorige Halbleiter Pentacen als Mafistab fiir
die Leistungsfiahigkeit der integrierten TFTs. Trotz der Vergleichbarkeit seiner Leistungs-
fihigkeit mit anorganischen Halbleitermaterialien amorpher Kristallstruktur [KHZ102]

erwies sich vor allem die Langzeitstabilitdt aufgrund struktureller Verdnderungen des
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Pentacenmolekiils unter Atmosphérenbedingungen als nachteilig [PDHO04]. Neben dem
hochliegenden HOMO-Niveau (5,14 eV [MDHZ11]), welches das Molekiil anfillig fiir Luf-
toxidation macht, erweist sich vor allem die geringe Energiedifferenz zwischen HOMO
und LUMO (1, 77eV [MDHZ11]) als &uerst negativ, da diese durch photoinduzierte An-
regung assoziierte chemische Reaktionen begiinstigt [TYEIO7], [YMT"13]. In den letz-
ten Jahrzehnten fokussierten sich verschiedene Forschungsgruppen auf die Entwicklung
von Molekiilstrukturen, die eine Langzeitstabilitit unter Atmosphérenbedingungen ohne
Leistungsverlust der elektronischen Bauteile gewéhrleisten. Als wegweisender Ansatz wur-
den erfolgreich Chalkogene wie beispielsweise Schwefel (S) zusétzlich in die aromatische
Struktur der Molekiile integriert [TYEIO7], [MTR11], [JLW13]. Verglichen mit den rein
aus Kohlenstoff bestehenden Materialien wie Pentacen profitieren die mit Schwefel verse-
henen Varianten zum einen von der erhohten Oxidationsbarriere und der aufgrund ihres
weniger aromatischen Charakters vergréflerten Energieliicke. Zum anderen weist Schwefel
sowohl groflere Atomorbitale als auch einen héheren Grad an Polarisierbarkeit als Koh-
lenstoff auf. Dies resultiert schliellich in optimierten intermolekularen Wechselwirkungen
aufgrund der zusétzlichen S---S; S---H, und S---7-Interaktion [JLW13]. Verschiedene
Halbleitermaterialen auf Basis des Thieno[3,2-b|thiophens bilden die Grundlage dieser
Arbeit. Eine Zusammenfassung der Strukturformeln und Energieniveaus der Grenzorbi-
tale der im Folgenden vorgestellten Materialsysteme zeigt Abbildung 2.6.

Takimiya et al. publizierten in verschiedenen Arbeiten die Syntheseroute von unterschied-
lichen Benzothieno[3,2-b]-benzothiophen (BTBT) Derivaten. Die Kernstruktur dieser De-
rivate besteht aus vier kondensierten aromatischen Ringen, die sich jeweils wiederum aus

zwei Einheiten Benzol und zwei Einheiten Thiophen zusammensetzen. Im Jahr 2006 wurde

C30Ha0S2 CaoHi2Ss C32Ha30253
o tj Y @ém O/( ﬁ/ >\©
E \ S CsgHyr S CeHy30 ‘ k OCgH 3
A
—1,86eV 9. 446V 9,46V
LUMO
I 3,84¢eV I 3,0eV I 3,0eV
E— — HOMO
—5,7eV —5,44eV —5,4eV
Cs-BTBT DNTT DTT

Abbildung 2.6: Strukturformeln und  FEnergieniveaus der  Grenzorbitale von  2,7-
Dialkyll]benzothieno[3,2-b][1]-benzothiophen ~ (Cg-BTBT),  Dinaphtho|[2,3-
b:2’,3’-f|thieno[3,2-b|thiophen ~ (DNTT) wund  2,6-bis(4-(alkyloxy)phenyl)
dithieno[3,2-b:2’,2’-d]thiophen (DTT).
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von den Forschern eine Syntheseroute fiir 2,7-Diphenyl[1|benzothieno[3,2-b][1|benzothio-
phen (DPh-BTBT), einem BTBT-Molekiil mit endstéindigen Phenyl, publiziert [TES*06].
Mit Hilfe von Cyclovoltammetriemessungen wurde das HOMO-Niveau auf —5,6eV be-
stimmt, wiahrend die Energieliicke einen Wert von 3,2eV aufweist. DPh-BTBT ist der
monoklinen Raumgruppe P2; /a angehorig und bildet ein nahezu planares Molekiil, das
iiber Sublimation unter Hochvakuumbedingungen abgeschieden wird [SOM*11]. In diin-
nen Schichten bildet sich eine schichtweise Struktur aus, deren molekulare Anordnung
innerhalb jeder Schicht fischgratenformig (Abbildung 2.7) ist [KM11]. Empirische Un-
tersuchungen zeigen, dass vor allem zweidimensionale fischgritenartige Molekiilanord-
nungen in diinnen polykristallinen organischen Halbleiterschichten einen effizienten La-
dungstransport ermoglichen, da diese nur eine geringe Anisotropie in der Ladungstri-
gerbeweglichkeit aufweisen [UTY'09]. Jede Schicht erstreckt sich entlang der ab-Ebene
mit den Gittervektoren a = 0,6334nm und b = 0,7452nm, wobei der Abstand zwi-
schen den einzelnen Schichten einen Wert von ¢ = 1,9516 nm annimmt [SOM™11]. Da
die BTBT-Kernstruktur einen vielversprechenden Ansatz fiir langzeitstabile, leistungs-
fahige organische Diinnschichttransistoren darstellte, fokussierten sich verschiedene For-
schungsgruppen auf die Synthese von 16slichen BTBT-basierten Molekiilstrukturen. Im
Jahr 2007 publizierten Ebata et al. eine Syntheseroute fiir 2,7-Dialkyll]benzothienol[3,2-
b][1]-benzothiophen (C,-BTBT), bestehend aus der BTBT-Kernstruktur und zwei in der
molekularen Lingsachse eingefiihrten Alkylketten [EIMT07]. Aufgrund der durch die Al-
kylketten entstandenen hohen Loslichkeit der Molekiile in geldufigen organischen Losungs-
mitteln ist die Deposition von diinnen Halbleiterschichten mit 16sungsmittelbasierenden
Depositionsprozessen moglich. Ferner bewirkt die attraktive Wechselwirkung der Alkyl-
ketten ein schnelles Kristallwachstum, sodass doméneniibergreifende Diinnschichten auf

den Substraten gebildet werden kénnen [UHUT09] und die laterale intermolekulare Inter-

Fischgratenmuster 2D-Schichtstruktur
T — —— T
T o— —— RN

(a) (b)

Abbildung 2.7: Molekulare Anordnungen der einzelnen Schichten eines Halbleiterfilms. (a) Fisch-
gritenmuster, (b) 2D-Schichtstruktur. (nach [GOK*10]).
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aktion benachbarter Molekiile erleichtert wird [MDHZ11]. Das in dieser Arbeit verwen-
dete Molekiil Cg-BTBT ist, ebenso wie DPh-BTBT, der monoklinen Raumgruppe P2, /a
angehorig und weist als diinne Schicht eine schichtweise Struktur auf, bestehend aus al-
ternierend gestapelten, aliphatischen Schichten und BTBT-Kernschichten. Die Molekiile
der BTBT-Hauptstruktur sind fischgratenartig entlang der ab-Ebene mit den Gittervek-
toren von a = 0,5864nm und b = 0, 774nm gepackt und weisen einen Abstand zwischen
den einzelnen Schichten von ¢ = 2,9nm auf [IMT08]. Das HOMO Niveau wurde auf
—5,7eV bestimmt [ZKW20], withrend die HOMO-LUMO Energieliicke 3,84 eV betrigt
[KKH*13].

Neben den verschiedenen BTBT-Derivaten wurden auch verschiedene BTBT-Analoga mit
ausgedehnteren m-Elektronensystemen synthetisiert. Die Syntheseroute des in dieser Ar-
beit verwendete Dinaphtho[2,3-b:2’,3’-f|thieno[3,2-b|thiophens (DNTT) wurde im Jahre
2007 von Yamamoto et al. publiziert [YTO07]. Das in dieser Arbeit verwendete Molekiil
DNTT besteht aus sechs aromatischen Ringen, die sich aus zwei Einheiten Naphtalin und
zwei Einheiten Thiophen zusammensetzen und weist geméfi Cyclovoltammetriemessun-
gen ein HOMO Niveau von —5,44eV und eine HOMO-LUMO Energieliicke von 3,0eV
auf. DNTT ist der monoklinen Raumgruppe P2; angehorig und kann mit Hilfe von Sub-
limation unter Hochvakuumbedingungen aufgebracht werden. Ebenso wie DPh-BTBT ist
DNTT ein nahezu planares Molekiil, das als Festkorper eine schichtweise Struktur auf-
weist. Jede Schicht besteht aus fischgriatenartig gepackten Molekiilen entlang der ab-Ebene
mit den Gittervektoren a = 0,6187nm und b = 0, 7662 nm und einem Abstand zwischen
den Schichten von ¢ = 1,608 nm [XWW+13].

Neben den kommerziell erhéltlich Halbleitersystemen wurde ebenso ein in der organi-
schen Chemie (AK Paradies) der Universitidt Paderborn synthetisierter Halbleiter verwen-
det. Das Materialsystem 2,6-bis(4-(alkyloxy)phenyl)dithieno[3,2-b:2’,2’-d]thiophen (DTT)
weist neben seinem HOMO-Niveau von —5, 4 eV eine Energieliicke von —3,0eV auf. Eben-
so besitzt es einen nematischen Phaseniibergang in einem Temperaturbereich von 236,9°C
bis 264, 3 °C. Aufgrund seiner intrinsischen Materialeigenschaften erfolgte eine Anwendung

diese Materialsystems bereits in verschiedenen elektronischen Applikationen [1].
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KAPITEL 3

THEORIE DER DUNNSCHICHTTRANSISTOREN

Diinnschichttransistoren (engl.: Thin-Film Transistor, TF'T) konnen im Allgemeinen als
spannungsgesteuerte Stromquellen aufgefasst werden, deren Funktionsweise auf dem Feld-
effekt beruht. Thre Historie reicht zuriick bis in das Jahr 1962, in dem Weimer als Pionier
den Aufbau und die Funktionsweise anorganischer TFTs vorstellte [Wei62]. Heutzutage
steigt vor allem im Zuge des ,Internet der Dinge* (engl.: Internet of Things, 1oT) das
Interesse an TFTs als vollstindig druckbare Schaltungs- und Sensorelemente [RNE™13],
[FTY"14], [FTM'14].

In diesem Kapitel werden die grundsétzlichen Eigenschaften organischer Diinnschichttran-
sistoren diskutiert. Wéahrend in Kapitel 3.1 der prinzipielle Aufbau von TFTs beziiglich
der verschiedenen Architekturen vorgestellt wird, erldutert Abschnitt 3.2 das Zusammen-
spiel der einzelnen TFT Komponenten und definiert die verschiedenen Betriebsbedingun-
gen des Bauelements. Kapitel 3.3 befasst sich mit den Ladungstrigerinjektionsprozessen
an der vorliegenden Metall-Halbleiter-Grenzfliche, wobei Abschnitt 3.4 den Einfluss der
dieser Arbeit zugrundeliegenden Prozessfithrung auf die Austrittsarbeit der strukturier-
ten metallischen Source-/ Drain-Elektroden beschreibt. Schlielich werden in Kapitel 3.5
die Anforderungen an das Gate-Dielektrikum und dessen Einfluss auf die Leistungsfihig-
keit des Bauelements erldutert. Ferner zeigt Abschnitt 3.6 die Modellierung von realen
Diinnschichttransistoren, wiahrend in Kapitel 3.7 die in dieser Arbeit verwendeten Techni-
ken zur Charakterisierung der integrierten organischen Diinnschichttransistoren diskutiert

werden.
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3.1 Aufbau

Diinnschichttransistoren bestehen aus einer diinnen halbleitenden Schicht, die durch eine
I[solationsschicht, dem sogenannten Gate-Dielektrikum, von der Gate-Elektrode getrennt
ist. Um einen Stromfluss durch die halbleitende Schicht gewihrleisten zu koénnen, er-
folgt eine Kontaktierung des Halbleiters mit zwei Elektroden, den sogenannten Source-
und Drain-Elektroden. Die Source- und Drain-Elektroden der Weite W (Kanalweite) sind
durch eine Distanz L (Kanalldnge) separiert. Das Gebiet zwischen ihnen wird als Ka-
nalbereich bezeichnet. Sowohl an die Gate- als auch an die Drain-Elektrode kann eine
Spannung angelegt werden, wobei die Source-Elektrode das benétigte Bezugspotential
darstellt. Die entstehenden Potentialdifferenzen werden Gate-Source-Spannung Vs bezie-
hungsweise Drain-Source-Spannung Vpg genannt. Als Elektrodenmaterial werden haupt-
séchlich unter Vakuumbedingungen aufgebrachte Metalle verwendet [JAB*13], [YGAT14],
[HJK*18], wobei aufgrund ihrer Druckbarkeit zunehmend leitfihige Tinten beziehungswei-
se Polymere Anwendung finden [HMT*17], [TYST18], [STMT20], [CLM*20]. Abhéngig
vom Prozessablauf konnen vier unterschiedliche TFT Architekturen realisiert werden, die
verschiedene Eigenschaften aufweisen. Die verschiedenen Architekturen sind in Abbildung

3.1 visualisiert und werden mit Hilfe von zwei Aspekten definiert:

a) die Position der Gate-Elektrode bezogen auf den Halbleiter und das Dielektrikum
(Bottom oder Top Gate),

b) die Position der Drain- und Source-Kontakte bezogen auf den Halbleiter und das

Dielektrikum (Bottom oder Top Contact).

Bei der Bottom Gate Konfiguration wird die Gate-Elektrode zu Beginn des Integrations-
prozesses auf dem Tragersubstrat strukturiert. Die Wahl des im Anschluss abgeschiedenen
Dielektrikums wird lediglich durch das Substrat und das Gate-Elektrodenmaterial limi-
tiert. Bei der Top Gate Architektur hingegen bildet die Strukturierung der Gate-Elektrode
den Abschluss des Herstellungsprozesses, so dass die Deposition des Dielektrikums auf der
aktiven halbleitenden Schicht stattfindet. Da organische Halbleiter sensitiv gegeniiber ex-
ternen Einfliissen wie temperaturintensiven und losungsmittelbasierten Integrationspro-
zessen sind, wird die Auswahl des Dielektrikums zusétzlich erheblich eingeschréankt.

Innerhalb dieser Architekturen kann die Anordnung der Source- und Drain-Elektroden
variiert werden. Bei der Bottom Contact Anordnung stehen beide Elektroden im direk-

ten Kontakt mit der Isolationsschicht, so dass Ladungstriger direkt an der Halbleiter-

34



Fachgebiet Sensorik Autbau 3.1

Bottom Gate Top Gate
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Abbildung 3.1: Ubersicht iiber die grundlegenden Diinnschichttransistor-Architekturen.

Dielektrikum-Grenzfliche in den Kanalbereich des Halbleiters injiziert werden koénnen.
Bei der Top Contact Konfiguration hingegen sind die Source- und Drain-Elektroden durch
die halbleitende Schicht vom Dielektrikum separiert. Folglich miissen sich die injizierten
Ladungstréger erst durch die Halbleiterschicht bewegen bevor sie den Kanal erreichen. In
beiden Fillen kann aufgrund von Austrittsarbeitsdifferenzen eine Energiebarriere an der
Grenzfliche zwischen dem Halbleiter und den Kontakten entstehen, die den Austausch von
Ladungstrigern zwischen Kontakt und Halbleiter behindert [KKGO03], [Sir05], [XSL*17].
Verschiedene Experimente und Simulationen zeigen allerdings bei gleicher Energiebarrie-
renhohe eine iiberlegene Leistungsfihigkeit von TFTs in Top Contact Konfiguration ver-
glichen mit Strukturen in Bottom Contact Architektur [Hil05], [GZNT06], [SMH10]. Zum
einen ist in der Top Contact Architektur der Injektionsbereich der Ladungstriager nicht,
wie bei der Bottom Contact Konfiguration, nur auf die Kanten der Elektroden limitiert,
sondern umfasst ebenso den Uberlappungsbereich zwischen Kontakt und Gate-Elektrode
[PCNF04], [BLO7]. Zum anderen kénnen aufgrund der hohen Aufdampftemperaturen bei
der Deposition der Metallschichten auf dem organischen Halbleiter metallorganische Ver-
bindungen entstehen, die das Injektionsverhalten der Source-/ Drain-Elektroden nachhal-
tig beeinflussen [CMTG98], [MTH"01], [WMGT06].

Es bleibt anzumerken, dass die unterschiedlichen verwendeten Materialien im Diinn-
schichttransistor (Substrat, Dielektrikum, Elektroden) einen mafigeblichen Einfluss auf
das Wachstum der aktiven organischen Halbleiterschichten besitzen, wodurch verschiedene
molekulare Orientierungen, vor allem in den Grenzbereichen, auftreten konnen [GKGO09].

Daher kann trotz identischer Einzelkomponenten die Leistungsfiahigkeit von Diinnschicht-
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transistoren aufgrund der Unterschiede in den verschiedenen Architekturen stark variie-

ren.

3.2 Funktionsweise und Betriebsbereiche

Das zentrale Element des Diinnschichttransistors ist der Metall-Isolator-Halbleiter (engl.:
Metal-Insulator-Semiconductor, MIS) Kondensator. Wird eine Gate-Source-Spannung an
die MIS-Struktur angelegt, akkumulieren abhéngig vom Vorzeichen der angelegten Span-
nung entweder positive (negatives Vorzeichen) oder negative Ladungen (positives Vorzei-
chen) an der Halbleiter-Isolator-Grenzfliche. Hierdurch bildet sich ein leitfahiger Kanal
zwischen der Source- und Drain-Elektrode aus, dessen Dicke wenige Nanometer der auf-
gebrachten Halbleiterschicht umfasst [KNFT03]. In idealen MIS-Strukturen weist der Be-
trag der akkumulierten Ladungen Q;4eq; lediglich eine Abhéngigkeit von der Gate-Source-
Spannung Vg, sowie von der Kapazitét pro Einheitsfliche des Kondensators C; auf, sodass
gilt [HYCT08]

Qideal - CZ . VGS- (31)

In realen Bauelementen wird die Kanalbildung allerdings durch zusétzlich auftretende
Potentiale und Fallenzustédnde gestort. Der Spannungswert, ab dem alle zusétzlichen Gate-
induzierten Ladungen frei beweglich sind und zum Stromfluss zwischen der Source- und
Drain-Elektrode beitragen kénnen, wird unter dem Begriff der Schwellenspannung Vry,
(siehe Kapitel 3.7) zusammengefasst [HHB798], [ZS07], [Klal0]. Die Anzahl der freien
Ladungen @, pro Einheitsflache ist damit gegeben durch [ZS07]

Qo = Ci - (Vas — Vrn). (3.2)

Die Strom-Spannungscharakteristik in den verschiedenen Betriebsbereichen des TFTs
wird in erster Ndherung analog zur Beschreibung in der MOSFET-Technologie analy-
tisch durch die gradual channel approximation beschrieben [SNO7]. Bei dieser Betrach-
tung wird angenommen, dass das orthogonal zum Stromfluss generierte elektrische Feld
(Gate-Source-Spannung) wesentlich grofler ist als das elektrische Feld parallel zu diesem
(Drain-Source-Spannung). Die Ladungsverteilung im Kanalbereich wird somit hauptséch-

lich durch das elektrische Feld, induziert durch die angelegte Gate-Source-Spannung, be-
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stimmt. Typischerweise ist diese Annahme fiir Kanallingen L > 10d erfiillt, wobei d
die Dicke des verwendeten Dielektrikums darstellt [FDN101], [CHSF04]. Ohne angeleg-
te Drain-Source-Spannung ist die Ladungstrigerdichte nach Gleichung 3.2 homogen im
Kanalbereich verteilt. Eine Erhohung der Drain-Source-Spannung erzeugt ein zusétzliches
Potential V' (z) im Kanalbereich, welches vom Massepotential der Source-Elektrode an der
Stelle z = 0 (V(0) = 0) bis zur angelegten Drain-Spannung an der Drain-Elektrode an
der Stelle z = L (V (L) = Vpg) ansteigt (sieche Abbildung 3.2). Daher héingt die induzierte
Ladungstriagerdichte von der Position z im Kanal ab und es gilt [ZS07]

Qmob = CZ : (VGS — Ve — V(ﬁl’)) (33)

Unter Vernachlissigung von Diffusionseffekten ergibt sich somit fiir den Drain-Source-
Strom [ZS07]

[DS =W- - Qmob . Em (34)

mit der Ladungstrigermobilitdt p und der elektrischen Feldstérke E, an der Stelle x.
Der Zusammenhang aus Gleichung 3.3 sowie eine Substitution mit £, = dV/dx fiihrt

schliellich zu
Ipsde =W - - Ci- (Vgs — Vi — V(z))dV. (3.5)

Unter der Annahme, dass die Ladungstriagermobilitéit keine Abhéngigkeit von der Gate-
Source-Spannung aufweist, fiihrt eine Integration iiber die gesamte Kanallinge (z = 0
bis L) sowie iiber die angelegte Drain-Source-Spannung (V' (z) = 0 bis Vpg) fiir kleine
elektrische Feldstdrken in Kanalrichtung zu folgendem Zusammenhang fiir den Drain-
Source-Strom [ZS07]

14 1
[DS = f C Cz . (VGS — VTh)VDS — 5‘/55 . (36)
Diinnschichttransistoren konnen in verschiedenen Betriebsbereichen betrieben werden. So-
fern nur eine geringe Drain-Source-Spannung angelegt wird, weist die Ladungstréigerver-
teilung im Kanalbereich einen linearen Gradienten von der Source- zur Drain-Elektrode

auf. In diesem sogenannten linearen Bereich ist der Strom Ipg direkt proportional zur an-
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W,

[] Dielektrikum

— V) ] Halbleiter
Substrat D Kanal
Ves G: Gate
— X S: Source
= S D Ve << D: Drain
[ G 1] —
G Vs — Vrn, W: Kanalweite
Substrat
L: Kanallange
Vas > Vi
— X
S D

- Vb > Vas — Vi

Substrat \\Abschniirpunkt
VGS > VTh

Abbildung 3.2: (Oben) Schematische Darstellung eines Diinnschichttransistors in Bottom Gate
Bottom Contact Architektur sowie der angelegten Spannungen (Gate-Source-
Spannung Vg, Drain-Spannung Vp, Schwellenspannung Vpp,). Visualisierung
der Ladungstriagerverteilung im (Mitte) linearen Betriebsbereich und (Unten)
Séttigungsbereich.

gelegten Drain-Source-Spannung Vpg. Unter Annahme der Bedingung Vpg < Vg kann
Gleichung 3.6 vereinfacht werden zu [ZS07]

w

Ipsin = 7 Hin Ci- Vas — Vrn)Vps (3.7)

mit der Ladungstragermobilitéit 1;, im linearen Bereich.

Gleichung 3.3 zeigt, dass freie Ladungstriager im Kanalbereich lediglich unter Erfiillung
der Bedingung Vs — Vi — V() > 0 existieren kénnen. Erreicht nun das lokale Poten-
tial an der Drain-Elektrode V(L) = Vpg den Wert Vps = Vigs — Vi (Abschniirpunkt,
engl.: pinch-off point), so wird in diesem Bereich eine Verarmungszone gebildet, die den
Kanal von der Drain-Elektrode abschniirt (siche Abbildung 3.2). Eine weitere Erhohung

der Drain-Source-Spannung Vpg hat keinen signifikanten Einfluss auf den Strom Ipg, der
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daher nicht mehr durch Gleichung 3.7 beschrieben werden kann. Fiir diesen sogenannten
Séttigungsbereich kann der raumladungslimitierte Sattigungsstrom Ipg s durch Substi-

tution mit der Abschniirpunktbedingung in Gleichung 3.6 berechnet werden zu [ZS07]

W

IDS,sat = i * Msat - CZ : (VG’S - ‘/Th)2 (38)

mit der Ladungstriagermobilitat pg,; im Sattigungsbereich.

3.3 Metall-Halbleiter-Grenzflache

Die Source- und Drain-Elektroden sind verantwortlich fiir die Injektion und das Abflie-
Ben von Ladungstrigern in Transistoren. Fiir die Leistungsfiahigkeit dieser elektronischen
Bauelemente ist ein effizienter Ladungstransfer entlang der entstehenden Elektroden-
Halbleiter-Grenzflache essentiell. Da die dieser Arbeit zugrundeliegenden Elektroden aus-
schlieSlich aus Metallen gebildet werden, wird im Folgenden lediglich der Ladungstransfer
entlang von Metall-Halbleiter-Grenzflichen beschrieben. In der Literatur wird die La-
dungstrigerinjektion in diesen Grenzflichensystemen hauptséichlich mit Hilfe der ther-
mischen Emission beziehungsweise des Tunneleffekts erlautert [SN07]. Eine schematische
Darstellung der moglichen Injektionsprozesse ist ein Abbildung 3.3 gegeben. In beiden
Modellen ist die Stromdichte der entstandenen Metall-Halbleiter-Diode gegeben durch

Metall org. Halbleiter Metall org. Halbleiter
E e —— ® Tumeln_________
" EF \’F /
/ =
/ Injektion w
Thermische iiber ‘
Emission Energie-
Grenzflachen- liicken-
dipol (A) zustidnde

(a) (b)
Abbildung 3.3: Schematische Darstellung der mdoglichen Injektionsprozesse. (a) thermisches

Emissionsmodell, (b) Tunnelprozess bzw. Injektion iiber Energieliickenzustén-
de (Ep: Fermi-Energie, nach [LXN15]).
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J=J [exp (::;) - 1} (3.9)
wobei ¢ die Elementarladung, V,, die angelegte Spannung, kp die Boltzmann-Konstante
und T die absolute Temperatur ist [LXN15]. Die Sattigungsstromdichte Jy beriicksich-
tigt die Hohe der Schottky-Barriere ¢p und bildet damit die Eigenschaften des Metall-
Halbleiter-Kontakts ab. Besitzen die Ladungstrager ausreichend Energie, um die Schottky-
Barriere zu iiberwinden (thermisches Emissionsmodell, auch bekannt als Richardson-
Schottky Modell, Abbildung 3.3 (a)) ergibt sich unter Vernachlédssigung von Bildladungs-
effekten fiir die Séattigungsstromdichte

Jo = Jrs = A*T% exp <_%) (3.10)
B

wobei A* die Richardson-Konstante des Halbleitermaterials ist [LXN15]. Sofern die ange-
legte Spannung der Metall-Halbleiter-Diode grof ist oder eine hohe Dotierstoffkonzentra-
tion Np im Halbleitermaterial vorliegt, kénnen Ladungstréiger die Energiebarriere mittels

Tunnelprozessen iiberwinden (Abbildung 3.3 (b)) und Jy ergibt sich zu

(3.11)

2 E3
Jo = J; < exp <—% Eii)[m )
D

wobei h das Planck’sche Wirkungsquantum, € die relative Permittivitat des Halbleiters, ¢
die elektrische Feldkonstante und m* die effektive Masse der Ladungstriger ist [LXN15].
Alternativ kann die Ladungstrigerinjektion iiber Zusténde innerhalb der Energieliicke des
Halbleiters, entstanden durch Defektstellen, stattfinden. In diesem Fall konnen Ladungen
vom Metall in diese Energieliickenzustdnde tunneln und schliefSlich von dort thermisch in
die Transportniveaus des Halbleiters angeregt werden (Abbildung 3.3 (b)) [BLOT7].

Das dieser Arbeit zugrundeliegende Grenzflichensystem besteht vornehmlich aus 7-konju-
gierten Molekiilen, die einen Kontakt mit metallischen Oberflichen bilden. Aus der Lite-
ratur ist bekannt, dass sich die Grenzflicheneigenschaften trotz identisch gewéhlter kon-
taktbildender Materialien abhéngig von den Prozessbedingungen (Ultrahochvakuum- oder
Hochvakuum- bzw. Atmosphérenbedingungen) [BBJT95], [BBS97] und der Integrations-
sequenz (Organik-auf-Metall oder Metall-auf-Organik) [MTH"01], [WMG'06] wesentlich
unterscheiden. Die unterschiedlichen Adsorptionsprozesse konnen eine Vielzahl von Effek-
ten implizieren, wobei gegenwiértig kein ganzheitliches Modellsystem existiert, welches alle

Effekte beriicksichtigt. Nichtsdestotrotz konnen die unterschiedlichen Grenzflichentypen
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in verschiedenen Modellen beschrieben werden. Fiir weiterfiihrende Informationen sei der
interessierte Leser auf folgende Literaturreferenzen verwiesen [BSF09], [HWKO09].

Die in dieser Arbeit verwendete Integrationsroutine sieht vor, dass ausschliellich orga-
nische Molekiile auf Metalloberflichen abgeschieden werden, die sowohl Losungsmitteln
als auch Atmosphérenbedingungen ausgesetzt waren. In den letzten Jahrzehnten zeigte
sich, dass Grenzflachen, geformt durch Schleuderbeschichtung von polymeren Filmen auf
metallischen Elektroden, eine grofie Ubereinstimmung mit dem von anorganischen Halb-
leitersystemen bekannten Schottky-Mott-Modell zeigen [CFH197]. Gleiches gilt fiir small
molecules Schichten auf durch Umgebungsbedingungen bzw. von definierten Atmosphé-
ren kontaminierten Metalloberflichen. Eine schematische Darstellung der Energieniveau-
anpassung im Schottky-Mott-Modell ist in Abbildung 3.4 gegeben. Ausgangspunkt des
Schottky-Mott-Modells ist eine ideale Metall-Halbleiter-Grenzflache, die sich durch eine
verschwindend geringe Dichte an Grenzflachenzustdnden und durch eine vernachléssig-
bare chemische Wechselwirkung zwischen dem Metall und dem Halbleiter auszeichnet.
Die Hohe der Energiebarriere zwischen dem Metall und dem Halbleiter ist durch die Va-
kuumniveauanpassung der Energieniveaus der isolierten Einzelsysteme gegeben, und die

Elektroneninjektionsbarriere ¢p, bzw. die Lochinjektionsbarriere g, ergibt sich zu

mit der Austrittsarbeit des Metalls ¢,;, der Elektronenaffinitét des organischen Halbleiters
EA und der ITonisationsenergie des organischen Halbleiters I E. Anzumerken bleibt, dass
das Schottky-Mott-Modell Giiltigkeit fiir die Energiebedingung FA < @), < IE besitzt
[HWKO09]. Erreicht die Austrittsarbeit der Elektroden die Grenzorbitale des Halbleiters

Vakuumniveau
A
EA
25,78
LUMO
1E
Metall
@Bp
Y

Abbildung 3.4: Energieniveauanpassung im Schottky-Mott Modell (E'A: Elektronenaffinitiit,
I E: Tonisationsenergie, nach [LXN15]).
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(LUMO bzw. HOMO), kann ein Ladungsaustausch an der Metall-Halbleiter-Grenzfléche
stattfinden, der zu einem Pinning des Fermi-Niveaus Er der Metallelektrode an grenzor-
bitalnahen Zusténden fiihrt. Eine addquate Beschreibung der Grenzflache ist im Schottky-
Mott-Modell nicht moglich. In der Literatur werden zwei Modelle zur Beschreibung dieses
Phénomens kontrovers diskutiert, zum einen das Integer Charge Transfer- (ICT) Modell,
zum anderen ein Modell, dass das Auftreten der lokalisierten Zustdnde nahe der Grenzor-
bitale durch die energetische Unordnung der einzelnen Molekiile (engl.: tail gap states)
beschreibt [HKLT07], [FCCT07].

Im Allgemeinen werden im ICT-Modell Grenzflichen beschrieben, in denen die Mole-
kiilorbitale des 7-Elektronensystems von den Energiebédndern des Metallfilms entkoppelt
sind, wodurch eine Hybridisierung der Energieniveaus verhindert wird. Solche Grenzfla-
chen treten typischerweise bei passivierten Metallschichten auf, gebildet zum Beispiel
durch Oberflachenoxide oder geséttigte Kohlenwasserstoffadsorbate, die sich beispielswei-
se unter Atmosphéarenbedingungen bzw. bei lI6sungsmittelbasierten Folgeprozessen bilden.
Trotz dieser Adsorbate kann bei einer geringen Passivierungsschichtdicke ein Ladungs-
austausch iiber Tunnelprozesse stattfinden. Die Reduktion bzw. Addition von Ladungen
zu organischen Halbleitersystemen fiihrt zu einer signifikanten geometrischen und elek-
tronischen Relaxation des Molekiils, wodurch neue lokalisierte Zustédnde separiert vom
HOMO- bzw. LUMO-Niveau erzeugt werden. Diese sogenannten ICT-Zustdnde stehen
als zusitzliche Energieniveaus in der Bandliicke des Halbleiters zur Verfiigung [BSF09].
Abbildung 3.5 zeigt die Lage der ICT-Zustdnde (E;cry und Ejcr_) innerhalb der Band-
liicke des Halbleiters sowie die Energieniveauanpassung im ICT-Modell fiir die Bedingun-
gen @y > Erery (Abbildung 3.5 (a)) bzw. ¢y < Ejer— (Abbildung 3.5 (b)). Unter
der Bedingung ¢y > Erory (par < Ejer-) flieBen Elektronen spontan vom organischen
Material an der Grenzschicht ins Metall (vom Metall in das organische Material an der
Grenzschicht). Das organische Molekiil an der Grenzschicht wird positiv (negativ) und
das Metall negativ (positiv) geladen. Das resultierende Grenzflichenpotential erhoht (re-
duziert) schliefllich die Energie des Vakuumniveaus, wobei fiir den entstehenden Dipol A

gilt
A= @M — EICT+ bzw. A= EICTf — PMm- (313)

Die Hohe der Schottky-Barriere ist in diesem Fall unabhéngig von der Austrittsarbeit
des verwendeten Metalls ¢, und wird von den Energiezustdnden Eror. bzw. Eror_ be-
stimmt [BSF09.
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Vakuumniveau
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. LUMO
Eror-
M
Vakuumniveau
Ercers
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/
Metall Metall
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ﬁ Erory M ©
Motall IEEEENHONON Metall /_
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Abbildung 3.5: Energieniveauanpassung der Metall-Halbleiter-Grenzfliche im ICT Modell fiir
(a) opr > Erers und (b) oar < Erer— (war: Austrittsarbeit des Metalls, Ejop:
ICT Zusténde, A: Dipol, nach [BSF09]).
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Ein alternatives Modell beschreibt das Pinning der Fermi-Energie durch die lokalisierten
Zusténde nahe der Grenzorbitale, die durch die energetische Unordnung der einzelnen
Molekiile induziert wurden. Dieser Effekt der elektrischen Dotierung wurde im Zusam-
menhang mit Polymer-Metall-Grenzfliachen diskutiert [HKLT07] und ist schematisch in
Abbildung 3.6 dargestellt. So beeinflusst die statische und dynamische Unordnung sowohl
der Position als auch der Orientierung der einzelnen Molekiile die molekularen Energieni-
veaus durch elektrostatische und sterische Wechselwirkungen. Diese energetische Unord-
nung fithrt dazu, dass die Zustandsdichte auch im Bereich der Grenzorbitale als gaufiver-
teilt bzw. exponentialverteilt angenommen werden kann. Ferner haben Dotierstoffe, seien
sie gewollt oder ungewollt eingebracht, einen Einfluss auf die Zustandsdichte [TRP*05].
Aus diesem Grund befinden sich mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit Zusténde nahe
der Grenzorbitale in der Bandliicke. Erreicht nun das Fermi-Niveau der Metallelektroden
die Grenzorbitale des Polymers an der Grenzfliche, beginnen sich diese Zustéinde mit
Ladungstriigern zu fiillen und eine Uberschussladungsdichte akkumuliert im organischen
Material. Das resultierende elektrische Feld verdrangt schliellich die Energieniveaus der
Grenzorbitale vom Fermi-Niveau Er des Metalls [KKGJ06], wodurch eine weitere Penetra-
tion von Ladungen in das Volumen der halbleitenden Schicht verhindert wird [HKL*07].
Die Dichte der Uberschussgrenzflichenladungen hingt von der Hohe der Energiebarrie-

re ab und kann zu einer Bandverbiegung an der Grenzflaiche zwischen Elektroden mit

Vakuumniveau
Vakuumniveau
Pm
Pm
________ Er besetzte
| Zustande
|
\
~— HOMO
N
\
/
’
/
/
moderate Austritts- hohe Austritts-
arbeit arbeit

(a) (b)
Abbildung 3.6: Energieniveauanpassung der Metall-Halbleiter-Grenzfliche durch lokalisierte Zu-

stdnde nahe der Grenzorbitale (tail gap states, ppr: Austrittsarbeit des Metalls,
Ep: Fermi-Energie, nach [HWKO09]).
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hoher Austrittsarbeit und Polymeren mit kleiner (oder mittlerer) Ionisierungsenergie fiih-
ren (Abbildung 3.6 (b)) [HWKO09]. Schlieflich wird das Fermi-Niveau der Metallelektrode
an die Grenzflichenzustdnde des Metall-Halbleiter-Kontakts gepinnt und die Hohe der
Schottky-Barriere ist unabhingig von der Austrittsarbeit des Metalls.

3.4 Austrittsarbeit von realen metallischen Elektroden

Die Austrittsarbeit von Metallen wird in der Literatur hauptséchlich mit der direkten
oder inversen Photoelektronenspektroskopie bestimmt [Sal91], [ISIS99], [SLFT01]. Die
Messungen finden im Allgemeinen unter Ultrahochvakuumbedingungen statt, wodurch
die metallische Oberfliche atomar rein und frei von Adsorbaten ist. Das Edelmetall Gold
weist unter diesen Bedingungen einen Austrittsarbeitswert von 5,240, 1eV [OJBT06] auf
und erscheint daher als vielversprechender Kandidat fiir Lochinjektionsprozesse in orga-
nischen Halbleitersystemen. Die Deposition von Metallen in elektronischen Bauelemen-
ten findet allerdings typischerweise unter Hochvakuumbedingungen statt und fiithrt bei
verschiedenen Metallen wie zum Beispiel Aluminium oder Silber zu einer leichten Oxi-
dation der Oberflache. Ebenso kénnen diinne (gesittigte) Kohlenwasserstoffschichten auf
der Oberflache adsorbieren, sofern die aufgebrachten Metallschichten in Kontakt mit der
Umgebungsluft oder 16sungsmittelbasierten Folgeprozessen kommen. Obwohl bei kohlen-
wasserstoffkontaminierten Metalloberflichen nur ein geringer bzw. kein Ladungsaustausch
zwischen den physisorbierten Kohlenwasserstoffverbindungen und der Metalloberfliche
stattfindet, fithrt der Adsorptionsprozess zu einer essentiellen Oberflichenmodifikation
des Metalls in Folge des push-back- bzw. pillow-Effekts [HWKO09], [BSF09]. Die Austritts-
arbeit eines Metalls hingt sowohl vom chemischen Potential des Volumens als auch vom
elektrostatischen Potential entlang seiner Oberfliche ab, das durch die Physisorption von
Atomen bzw. Molekiilen beeinflusst werden kann [BSF09]. Eine theoretische Beschreibung
des Einflusses der Adsorbate auf die Austrittsarbeit des Metalls wird meist im Jellium-
Modell beschrieben [Bra93]. Im Jellium-Modell sind die positiven Ladungen des Nukleus
gleichméflig als positiver Hintergrund im Metall verteilt, sodass die positive Ladungs-
dichte an der Metalloberflache abrupt den Wert Null annimmt. Die Wellenfunktion der
delokalisierten Elektronendichte, die sich vor diesem Hintergrund bewegt, ragt allerdings
iiber die Tonenriimpfe hinaus bis ins Vakuum hinein. Wenn nun ein Atom bzw. Molekiil

auf einer Metalloberfliche adsorbiert, werden im Zuge der Coulomb Abstoung zwischen

45



3 Theorie der Diinnschichttransistoren Universitiat Paderborn

der Elektronendichte des Adsorbaten und der Metalloberfliche lokal die ins Vakuum ra-
genden Ausléufer der Elektronenwellenfunktionen unterdriickt, wodurch das urspriingliche
Oberflachenpotential verdndert wird [HWKO09]. Die Auswirkung dieses Phénomens auf die
Austrittsarbeit verschiedener Metalle wurde in der Literatur systematisch sowohl theore-
tisch [Lan81] als auch experimentell unter der Benutzung der Edelgase Xenon, Argon oder
Krypton analysiert [CCF84], [WH84]. Ebenso wurde gezeigt, dass typische Reinigungs-
sequenzen in Aceton und Isopropanol, die auch in dieser Arbeit angewendet wurden, die
Austrittsarbeit von Gold auf 4,5 £ 0,1eV [OJBT06], [FCCT07] senken.

Neben der prozessbedingten Variation der Austrittsarbeit der metallischen Elektroden
ist ebenso eine gezielte Anpassung des elektrostatischen Oberflichenpotentials durch das
kovalente Binden selbstorganisierender Monoschichten (engl.: self-assembled monolayers,
SAMs) an den abgeschiedenen Metalloberflichen moglich [Sch00], [LEK™05]. Abbildung
3.7 zeigt den allgemeinen Aufbau einer selbstorganisierenden Monoschicht, bestehend aus
einer Kopfgruppe (engl.: headgroup), eines Riickgrats (engl: backbone, spacer) und einer
funktionalen terminierenden Endgruppe (engl.: endgroup, functional group). Wahrend die
Kopfgruppe iiber Chemisorption kovalent an das zugrundeliegende Substrat bindet, ist
das Riickgrat jedes einzelnen SAM-Molekiils durch seine intermolekulare van der Waals
Wechselwirkung fiir die Ausbildung einer geordneten Monoschicht verantwortlich. Die
Oberflicheneigenschaften, wie Oberflichenenergie und Reaktivitéit zu anderen Atomen
bzw. Molekiilen der resultierenden Schicht, werden schliellich durch die Endgruppe be-
stimmt [Sch00]. In der Literatur ist bekannt, dass Thiolalkohole und perfluorierte Thiol-
alkohole SAMs auf Gruppe Ib und Gruppe VIII Metallen bilden und die Austrittsar-
beit dieser, je nach Orientierung des Dipolmoments der Molekiilverbindung, erhhen oder
senken [BHM™05]. Hierbei setzt sich das totale Dipolmoment der Monoschicht aus zwei
effektiv wirkenden Dipolen zusammen, zum einen gebildet durch den Ladungstransfer

der Metall-Schwefel Wechselwirkung, zum anderen durch die molekulare Zusammenset-
<—— Endgruppe

<——— Spacer

<«—— Kopfgruppe

Substrat

Abbildung 3.7: Schematische Darstellung des Aufbaus einer selbstorganisierenden Monoschicht
(nach [LEK™05]).
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zung der Monoschicht selbst [LEK™05]. Selbstorganisierende Monoschichten werden ty-
pischerweise mit Hilfe der Gasphasenabscheidung unter Ultrahochvakuum-Bedingungen,
der Molekularstrahlepitaxie oder nasschemisch aufgebracht [PPP96], [XCDG'98], [Sch00],
[SchO1].

3.5 Gate-Dielektrikum

Der dielektrischen Schicht wird in Diinnschichttransistoren ein vielfiltiges Aufgabenfeld
zuteil. Neben der isolierenden Trennung der Gate-Elektrode vom Kanalbereich bzw. den
Drain-/ Source-Elektroden moduliert sie die Anzahl der Ladungstriger im aktiven Ka-
nal durch die angelegte Gate-Source-Spannung. Fiir die Integration von leistungsfihigen
Diinnschichttransistoren ist daher neben der Wahl des Halbleitermaterials auch die Wahl
des Gate-Dielektrikums mafigebend.

Organische Diinnschichttransistoren werden als Grenzflichenbauelemente typischerweise
im Anreichungsmodus betrieben. Speziell die Grenzfliche zwischen dem organischen Halb-
leiter und dem Dielektrikum hat einen enormen Einfluss auf den elektrischen Ladungs-
transport innerhalb des Bauelements. In Bottom Gate Bauelementen wirkt das Dielektri-
kum als Substrat fiir die abgeschiedenen molekularen Segmente des organischen Halblei-
ters und kann durch Wechselwirkung deren Morphologie und Orientierung — und damit
die Ladungstragermobilitéit — beeinflussen. In der Literatur ist bekannt, dass die Polaritét
der Oberflache eines Dielektrikums sowohl die lokale Morphologie des organischen Halblei-
ters, als auch die Verteilung seiner elektronischen Zustdnde beeinflussen kann [KSVHO03],
[FKF05], [YSP05], [SYY"06], [ZC09]. Markant ist, dass nahezu alle organischen Halblei-
termaterialien eine optimierte Leistungsfahigkeit auf hydrophoben Oberflichen aufweisen,
wobei der Grund fiir dieses Phénomen in der Literatur kontrovers diskutiert wird. Neben
der Erhohung der Kristallinitdt und Doménengrofle der halbleitenden Schicht durch eine
erhohte Oberflachenmobilitét der abgeschiedenen Molekiile wird die relative Orientierung
der molekularen Segmente des Halbleiters zur Oberfliche des Dielektrikums als mogli-
cher Erklarungsansatz herangezogen [VOLLO04]. Ebenso fiihrt eine geringere Polaritét zu
einem geringeren Anteil an Wasserstoffverbindungen an der Grenzflache, wie unter ande-
rem Hydroxylgruppen (OH-Gruppen), die als Fallenzusténde fungieren kénnen [NYSLO6],
[UGY™08], [Sir09]. Anzumerken bleibt, dass eine gezielte Beeinflussung der freien Ober-

flaichenenergie des verwendeten Dielektrikums schliellich, analog zur Optimierung der
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Kontaktelektroden (siehe Kapitel 3.4), mit Hilfe von selbstorganisierenden Monoschich-
ten erfolgen kann.

Verschiedene Studien zeigen weiterhin, dass das Wachstum homogener Schichten von der
Rauigkeit der Wachstumsoberfliche beeinflusst wird [SVJT04], [FKF05], [SYY106]. So
unterdriicken raue Oberflichen das Wachstum von gleichméfigen, grofien Kristalldomé-
nen, wodurch die Nukleationsdichte polykristalliner Materialien beeinflusst wird. So kon-
nen durch eine inhomogene Halbleiterschichtdicke Téler im Kanalbereich entstehen, die
als Ladungstriagerfallen wirken und die Schwellenspannung des Bauelements nachhaltig
beeinflussen. Weitere Einfliisse auf die Schwellenspannung sind gegeben durch Grenz-
flachenzustédnde, zum einen eingebracht durch unerwiinschte chemische Gruppen an der
Oberflache des Isolators oder anderen fremden Verunreinigungen, zum anderen durch in-
tegrierte Ladungen in der dielektrischen Schicht selbst [VOLLO04].

Neben auftretenden Grenzflicheneffekten kann die Leistungsfahigkeit des Bauelements
durch die intrinsischen Materialeigenschaften des Isolators selbst mafigeblich beeinflusst

werden. So dient die maximale elektrische Flussdichte D, .
Dmax - EOkEB (314)

mit der dielektrischen Durchschlagsfeldstirke Ep, der elektrischen Feldkonstante ¢, und
der dielektrischen Konstante k£ als Maf fiir die Durchschlagsfestigkeit des Dielektrikums
und definiert die maximal zuldssige Betriebsspannung [FYMO05]. Ferner hat die Kapazitét
pro Einheitsfliche C;

mit der Dicke des Dielektrikums d einen direkten Einfluss auf die benttigte Betriebsspan-
nung, die angelegt werden muss, um eine ausreichende Ladungstriagerakkumulation im
Kanalbereich zu gewéhrleisten [NYN18|. Hierbei bleibt anzumerken, dass eine lediglich
geringe Frequenzabhingigkeit der Kapazitdt bzw. der dielektrischen Konstante maf3ige-
bend fiir die Anwendung der dielektrischen Schicht in elektronischen Schaltungen ist.

Der Beginn des Forschungsfelds der organischen Elektronik war durch die Verwendung
von thermisch gewachsenem Siliziumdioxid (SiOs) als Gate-Dielektrikum gekennzeichnet
[TKAS86]. Vor allem die langjahrigen Erfahrungen der Wachstumsparameter aus der kon-
ventionellen Silizium (Si)-Technologie trugen mafgeblich dazu bei, dass die ersten organi-

schen Diinnschichttransistoren hochdotierte Si-Substrate (Gate-Elektrode) mit qualitativ
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hochwertigem, defektfreiem, thermisch gewachsenen SiOs (Dielektrikum) beinhalteten.
Uber Jahrzehnte wurden die Wachstumsparameter fiir SiO,-Schichten optimiert, um eine
defektfreie Grenzfliche zum angrenzenden Si zu bilden. Die fiir die Funktionsweise von
Diinnschichttransistoren mafigebende Oberfliche des SiOy bleibt allerdings weniger defi-
niert und weist daher eine starke Abhéngigkeit von den umgebenden Prozessbedingungen
auf. Typischerweise tendieren anorganische Oxide dazu, Oberflichenzustédnde auszubil-
den, die zu Ladungstriagerfallen und Hysterese-Effekten fiihren kénnen [VOLLO04]. Nichts-
destotrotz zeigen verschiedene Studien, dass eine definierte, reproduzierbare Oberfliche
und eine Minimierung von Grenzfldchenzusténden durch die Verwendung von SAMs wie
Hexamethyldisilazan, Trichloro(octyl)silan oder anderen Silanen ermdoglicht werden kann,
die kovalent an oxidbasierenden Dielektrika wie SiOy oder Aluminiumoxid (Al;O3) bin-
den [Ulm96]. Heutzutage werden SiOs-basierte Bauelemente hauptséichlich als Benchmark
Testbauelemente fiir die Charakterisierung von organischen Halbleitermaterialien einge-
setzt.

Typischerweise betragen die Betriebsspannungen von TFTs mit SiO, als Dielektrikum
einige 10V [FYMO05], [GXOT17]. Um eine signifikante Reduktion der Betriebsspannung
zu erreichen, wurde nach alternativen Materialsystemen mit einer hoheren dielektrischen
Konstante als SiOq (k > 3,9, high-k) gesucht. Konventionelle oxidbasierende Materialien
wie Al;O3 und Hafniumoxid wurden in weiten Bereichen angewendet und erreichen die ge-
wiinschte Funktionalitdt aufgrund ihrer hohen Schichtdichte, relativ hohen Kapazitdat und
niedrigen Stromdichte [FNST08], [YB10], [FBM12], [NYN18]. Klauk et al. zeigten unter
Verwendung eines Dielektrikums bestehend aus einer Kombination von Al,O3 und eines
SAMs, dass die Herstellung von OTFTs mit niedrigen Betriebsspannungen sowie einer
Transitfrequenz von 21 MHz mdoglich ist [BZL'20]. Nichtsdestotrotz bleibt anzumerken,
dass konventionelle Oxide einen sproden Charakter aufweisen und aufgrund ihrer teilweise
hohen Prozessierungstemperaturen nur bedingt einsetzbar in der flexiblen Elektronik sind
INYN18]. Um das Ziel einer kostengiinstigen, vollstéindig druckbaren Elektronik erreichen
zu konnen, ist die Entwicklung leistungsfihiger, 16sungsmittelbasierter Dielektrika essen-
tiell.

In den letzten Jahrzehnten haben verschiedene Gruppen den Einsatz von 16sungsmittel-
basierten Dielektrika forciert und ihre Verwendbarkeit in der Schaltungstechnik nachge-
wiesen. Verschiedene Ansétze fiir high-k Polymerdielektrika wurden schliellich entwickelt
und in der Literatur vorgestellt. So wurden erfolgreich OTFTs mit high-k Polymeren
wie Poly(4-vinylphenol) (PVP, k = 5,9@1kHz) [WHI11] oder Polyvinylalkohol (PVA,
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k =6,9@Q100kHz) [JYL*04] bzw. fluorierten Polymerderivaten basierend auf Polyviny-
lidenfluorid (PVDF, k = 10 — 14 @100 Hz) [LMLZ11] hergestellt. Ebenso wurden hybri-
de Dielektrika bestehend aus einer polymeren Matrix, deren dielektrische Konstante mit
Hilfe von anorganischen Nanopartikeln wie Titandioxid (TiOs), Zirkoniumdioxid( ZrOs)
oder Al,O3 erhoht wurde [9], [LPJT14], sowie lonengele wie 1-ethyl-3-methylimidazolium
bis(trifluoromethylsulfonyl)imid ([EMIM][TFSI], C; = 43 uF /em~2 @ 10 Hz) oder 1-butyl-
3-methylimidazolium hexafluorophosphat ([BMIM][PF6], C; = 41 uF /cm ™2 @ 10 Hz)
[CLHT08] in OTFTSs integriert.

In der Literatur wird gezeigt, dass eine hohe Ladungstragermobilitit im Zusammenhang
mit einer geringen Polarisierbarkeit der dielektrischen Schicht steht, da eine polare Grenz-
fliche sowie die dipolare Unordnung im Grenzflichenbereich die Dichte der lokalisierten
Zustdnde im Kanalbereich erhoht [VOLT03], [VOLLO04]. Ebenso existieren klare Anzei-
chen dafiir, dass in Diinnschichttransistorsystemen mit polaren polymeren Dielektrika
Hysterese-Phianomene aufgrund von Feuchtigkeitsabsorption entstehen [Sir09]. Vor allem
high-k Dielektrika zeigten in diesem Zusammenhang Leistungsnachteile gegeniiber un-
polaren low-k Dielektrika wie dem fluorierten Polymer Poly(perfluorobutenylvinylether)
(kommerziell erhiltlich unter dem Markennamen CYTOP, Hersteller: Asahi Glass Co.,
Ltd., k = 2,1@1MHz) [WKMB09]. Um allerdings eine vergleichbare kapazitive Kopplung
fiir low-k Dielektrika gewéhrleisten zu konnen, muss nach Gleichung 3.15 die Dicke der
isolierenden Schicht reduziert werden. Aufgrund der geringen Filmdichte verglichen mit
konventionellen Oxiden, gestaltet sich die Verringerung aufgrund von erhéhten Leckstro-
men allerdings als kritisch [NYN18]. Bis zum gegenwértigen Zeitpunkt wurde von einem
Niederspannungsbetrieb mit low-k Dielektrika nur selten in der Literatur berichtet.

Die in dieser Arbeit verwendeten flexiblen high-k und low-k Dielektrika werden in Kapitel

5.1 bzw. 6.1 vorgestellt und sowohl physikalisch als auch elektrisch charakterisiert.

3.6 Abweichungen vom idealen Transistorverhalten

Betrachtet man die in Kapitel 3.2 beschriebenen Gleichungen 3.7 und 3.8 fiir den Drain-
Source-Strom Ipg im linearen bzw. geséttigten Betriebsbereich, so wird ersichtlich, dass
diese ein ideales Transistorverhalten voraussetzen. Bei der Modellierung der Transistorcha-
rakteristiken im idealisierten Modellsystem ist eine Variation des Drain-Source-Stroms Ipg

lediglich durch externe elektrische Felder gegeben. Parameter wie die Feldeffekt-Mobilitét
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Hiin/sat, die Kapazitdt pro Einheitsfliche Cj, die Schwellenspannung V7, und die geome-
trischen Parameter des Transistors W und L, weisen dabei einen konstanten Wert auf.
Ebenso wird davon ausgegangen, dass im Kontaktbereich zwischen Metall und Halblei-
ter an den Source-/ Drain-Elektroden ein idealer Ohm’scher Kontakt vorliegt, sodass
der auftretende Drain-Source-Strom lediglich durch den Widerstand entlang des Kanals
Ry begrenzt wird. Untersuchungen verschiedener Forschungsgruppen zeigten allerdings,
dass eine Modellierung der Transistorcharakteristiken mittels der idealisierten Gleichungen
nicht ausreicht, um das Verhalten realer Bauelemente adidquat zu beschreiben [NSGJ00],
[SS02], [Hor04], [NFS07], [KKN*13]. So fiihrt in realen Bauelementen der zusitzlich auf-
tretende Kontaktwiderstand R zu einem Spannungsabfall im Kontaktbereichen zwischen
der Source- bzw. Drain-Elektrode und dem halbleitenden Material. Der Gesamtwiderstand

des Systems Ry, ist schlieflich gegeben durch
Rroia = Rc + Ry, (316)

wobei sich Re als Summe aus Source- (Rg) und Drain-Widerstand (Rp) ergibt. Fer-
ner indizieren verschiedene Studien, dass der Spannungsabfall an der Injektionselektrode
dominiert [GZNT06], [SGM™10], [BTST12]. Eine Visualisierung der in diesem Kapitel vor-
gestellten Modellsysteme zeigt Abbildung 3.8.

Im einfachsten Modellsystem wird der zusétzliche Kontaktwiderstand durch in Reihe ge-

schaltete Ohm’sche Widerstédnde an den Source- und Drain-Kontakten beriicksichtigt,
(a) Vas
—
— v
(b)

Vas
=l
L {mHv

VGS
u
Abbildung 3.8: Ersatzschaltbild eines (a) idealen TFTs, unter Beriicksichtigung von

Ohm’schen Widerstdnden an den Source- und Drain-Elektroden und (c¢) un-
ter Beriicksichtigung vom nicht-linearen Widerstandverhalten an den Kontak-
ten (Vgg: Gate-Source-Spannung, Vp: Drain-Spannung, Rg: Source-Widerstand,
Rp: Drain-Widerstand, nach [Hor04]).
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wobei der zusétzliche Spannungsabfall ein Ersetzen von Vpg durch Vpg — IpsRe in den
idealisierten Transistorgleichungen 3.7 und 3.8 impliziert [BKO08]. Fiir den linearen Bereich

ergibt sich somit

oW <C; Vbs n IpsinRc

2 2

Ipsin = <VGS — Vi — ) - (Vbs — IpsinRc) (3.17)
wobei pio die intrinsische Ladungstragermobilitit des Halbleitermaterials (in Abwesenheit
von jeglichem Kontaktwiderstand) ist. Analog kann der Drain-Source-Strom im Satti-

gungsbereich beschrieben werden als

W
[DS,sat = MOQL [(VGS — VTh)2 — (IDS,satRC)Q]- (318)

Schon anhand dieses simplen Modellsystems wird ersichtlich, dass ein hoher Kontakt-
widerstand einen signifikanten Einfluss auf die Leistungsfahigkeit der Bauelemente hat
und Parameter wie den Drain-Source-Strom [Ipg, die Schaltfrequenz, die Strommodu-
lation 1,,/I,f; und die Schwellenspannung V7, (siehe Kapitel 3.7) negativ beeinflusst.
Zwar werden in der Literatur Moglichkeiten beschrieben den Kontaktwiderstand durch
Dotierung [LKK'16] beziehungsweise Austrittsarbeitsmodifikation der Source-/ Drain-
Elektroden [CCPLT08] zu reduzieren, allerdings zeigen nur eine sehr geringe Anzahl von
Literaturreferenzen Kontaktwiderstandswerte von unter 100 k2 [Klal8].

Speziell in der Bottom Gate Bottom Contact Konfiguration wird die Leistungsfahigkeit
mafgeblich von auftretenden Kontaktwiderstéinden limitiert. Verantwortlich hierfiir sind
vor allem der Qualitdatsunterschied des Halbleiters im Grenzflachenbereich sowie die ener-
getische Differenz in der Austrittsarbeit der metallischen Elektroden und des zugehorigen
Grenzorbitals des Halbeiters. Zur essentiellen Charakteristik eines Transistors gehort des-
sen Ausgangskennlinienfeld (Ip — Vpg Diagramm), bei dem fiir verschiedene feste Gate-
Source-Spannungen Vg der Drain-Strom I unter Variation der Drain-Source-Spannung
Vps gemessen wird. Hierbei entspricht der Drain-Strom Ip der Summe aus dem Drain-
Source-Strom Ipg sowie dem Gate-Source-Strom (Leckstrom) Igg. Typischerweise do-
miniert Igg die elektrische Charakteristik des Transistors im ausgeschalteten Zustand,
wihrend Ipg im eingeschalteten Zustand den dominierenden Faktor darstellt und der
Igs-Anteil vernachlissigt werden kann. Ein typisches Ausgangskennlinienfeld der in die-
ser Arbeit integrierten, Dinaphtho|[2,3-b:2’,3’-f]thieno|[3,2-b]thiophen (DNTT)-basierten
TFTs ist in Abbildung 3.9 gegeben. Vor allem fiir niedrige Drain-Source-Spannungen Vpg

ist ein S-férmiger Kennlinienverlauf ersichtlich, der auf ein nicht-lineares Widerstands-
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. , .
V4s=0V bis -4,5Vin -0,5V
1 L=3pum, W=500pum

Vos (V)

Abbildung 3.9: Ausgangskennlinienfeld eines DNTT-basierten TFTs in Bottom Gate Bottom
Contact Architektur.

verhalten im Kontaktbereich des Diinnschichttransistors schlielen ldsst. Slater et al. be-
obachteten eine vergleichbare Transistorcharakteristik bei p-Kanal Siliziumkarbid (SiC)
MOSFETSs und erklédrten diese durch das Auftreten von parasitéiren, mit den Source- und
Drain-Kontakten in Reihe geschalteten Schottky-Dioden [SLJ195]. Auf Grundlage dieser
Ergebnisse verfeinerten Necliudov et al. das bestehende Modellsystem und erweiterten die
Reihenschaltung der Ohm’schen Widerstdnde am Source- und Drain-Kontakt zum Einen
um ein Paar antiparalleler Schottky-Dioden. Zum Anderen erfolgte die Einfithrung einer

empirischen Gate-spannungsabhéngigen Feldeffekt-Mobilitét

(3.19)

Vas — Virn, ) K
Vaa

HFET = Mo (

mit den empirischen Parametern v und V44 [NSGJ00]. Hierdurch wurde beriicksichtigt,
dass lokalisierte Fallenzusténde in der verbotenen Energieliicke nahe des fiir den Ladungs-
transport verantwortlichen Grenzorbitals auftreten. Bei geringen Gate-Spannungswerten
werden die in den Halbleiter injizierten Ladungstriager in diesen lokalisierten Zustinden
gefangen, wobei die am tiefsten in der Energieliicke liegenden Niveaus bevorzugt besetzt
werden. Die gefangen Ladungstrager konnen lediglich durch thermische Energiezufuhr
freigegeben werden. Ab einem gewissen Spannungswert sind alle Fallenzustdnde gefiillt
und weitere injizierte Ladungstriager konnen sich schlieflich mit der Ladungstrigermo-

bilitdt bewegen, die mit dem zugehorigen Grenzorbital assoziiert wird [DPKT99]. Eine
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Visualisierung der Gate-Spannungsabhéingigkeit der Feldeffekt-Mobilitéit im Sattigungs-
bereich s, zeigt Abbildung 3.10 am Beispiel eines wéihrend dieser Arbeit integrierten,
DNTT-basierten TFTs.

Eine weiterfithrende experimentelle Analyse des Kanal- und Kontaktbereichs wurde von
verschiedenen Forschungsgruppen mittels Rasterkraftmikroskopie (engl.: atomic force mi-
croscopy, AFM) durchgefiihrt [SF01], [BSF02]. Hierbei wurde mit Hilfe einer AFM-Nadel
das Potential entlang des Transistorkanals abgetastet, wodurch ein unabhéngiger Zugriff
auf den Kanal- und Kontaktwiderstand ermdglicht wurde. Biirgi et al. [BRFS03] analysier-
ten die Ergebnisse detailliert, wobei sich ihre Hauptergebnisse wie folgt zusammenfassen

lassen:

a) der Kontaktwiderstand héngt stark von der Beschaffenheit der Elektrode ab (wie
z.B. deren Austrittsarbeit),

b) der Kontaktwiderstand héngt stark von der angelegten Gate-Source-Spannung ab,
¢) die Ladungstragermobilitidt hingt von der angelegten Gate-Source-Spannung ab.

Neben dem auftretenden Kontaktwiderstand sowie der Gate-spannungsabhingigen Mo-
bilitdt konnen weitere Faktoren zu Abweichungen vom idealen Transistorverhalten fiih-
ren. Eine weitere fundamentale Transistorcharakteristik ist durch die Bestimmung der

Eingangskennlinie (Ip — Vg Diagramm) gegeben. Hierbei wird der Drain-Strom Ip bei

Abbildung 3.10: Gate-Spannungsabhéngigkeit der Feldeffekt-Mobilitdt g im Sattigungsbe-
reich eines DNTT-basierten TFT's in Bottom Gate Bottom Contact Architektur.
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einer konstante Drain-Source-Spannung Vpg unter Variation der Gate-Source-Spannung
Vs gemessen. Zyklisch gemessene FEingangskennlinien organischer Diinnschichttransisto-
ren weisen fiir gewohnlich ein Hysterese-Verhalten auf, wodurch eine Variation der Schwel-
lenspannung AVp, sowie der Einschaltspannung AV, (siehe Kapitel 3.7) beziiglich dem
Messdurchlauf in Vorwértsrichtung (vom ausgeschalteten zum eingeschalteten Zustand
des TFTs) zum Messdurchgang in Riickwértsrichtung (vom eingeschalteten zum ausge-
schalteten Zustand des TFTs) auftritt. Als Ursache fiir eine Hysterese konnen Verin-
derungen der Ladungstrigerdichte ng im Kanalbereich durch Einfangen von Ladungen
in Fallenzustéinden, durch eine Ladungstragerinjektion in die dielektrische Schicht, Ab-
weichungen in der Kapazitédt pro Einheitsfliche C;, Polarisationseffekte im Dielektrikum
oder eine inkonstante Flachbandspannung Vpp (siehe Kapitel 3.7) durch strukturelle An-
derung des Halbleiters genannt werden. In der Literatur ist bekannt, dass vor allem die
Wechselwirkung des aktiven Halbleitermaterials sowie des Dielektrikums mit der Um-
gebungsatmosphére als Ursache fiir Hysterese-Erscheinungen anzusehen ist. Wie bereits
erwahnt, zeigen verschiedene Untersuchungen beispielsweise, dass der in der Atmosphére
enthaltende Sauerstoffanteil die Morphologie des Pentacen-Molekiils nachhaltig beeinflusst
[PDHO04], [VWRT06]. Ebenso wurde gezeigt, dass speziell polare polymere Dielektrika zur
Absorption von Luftfeuchtigkeit neigen [Sir09]. Obwohl Hysterese-Erscheinungen in inte-
grierten Schaltungen unerwiinscht sind, finden grofle stabile Schwellenspannungsverschie-
bungen technische Anwendung in Speichermedien.

Einen weiteren Schliisselparameter in der Modellierung von Transistoren stellt deren geo-
metrische Eigenschaften, gegeben durch das Weite-zu-Lange Verhiltnis, dar. Im Falle
eines Diinnschichttransistors mit strukturiertem Halbleiter ist, wie Abbildung 3.11 (a)
visualisiert, das geometrische Verhéltnis durch die Breite der Kontaktelektroden (Weite
W des Transistors) sowie deren Abstand voneinander (Lidnge L des Transistors) gegeben.
Der Stromfluss in dieser TFT-Konfiguration findet direkt zwischen den beiden Elektroden
statt. Abbildung 3.11 (b) zeigt hingegen einen Diinnschichttransistor, dessen Halbleiter-
material nicht auf den aktiven Transistorbereich beschrinkt ist. Neben dem Stromfluss
zwischen der Source- und Drain-Elektrode findet ebenso ein Stromfluss im Auflenbereich
des TFTs statt, der zum Gesamtstrom im System beitrdgt [HYC'08]. Speziell im Falle
einer unstrukturierten Gate-Elektrode erfolgt die Variation des Widerstands im Auflen-
bereich im gleichen Mafle wie im aktiven Bereich des TFTs und beeinflusst somit Tran-
sistorparameter wie die Ladungstragermobilitdt und die Strommodulation I,,/1,ss (siehe
Kapitel 5.5) nachhaltig.

55



3 Theorie der Diinnschichttransistoren Universitiat Paderborn

Source

(a) (b)

Abbildung 3.11: Schematische Darstellung einer TFT-Struktur mit zugehorigen Randstrémen
(L: Kanalldnge, W: Kanalweite). (a) Strukturierter Halbleiter, (b) unstruktu-
rierter Halbleiter.

3.7 Parameterextraktion

Im folgenden Abschnitt werden die Methoden zur Charakterisierung der in dieser Arbeit
integrierten TFTs diskutiert. Die vorgestellten Charakterisierungsmethoden basieren auf
dem 1620-2008 IEEE-Standard fiir Testmethoden zur Charakterisierung von organischen
Transistoren und Materialien [IEE].

Die essentiellen Charakteristika von Transistoren sind, wie bereits erwédhnt, zum einen
durch ihre Transfer- oder Eingangskennlinie und zum anderen durch ihr Ausgangskenn-
linienfeld gegeben. Wihrend die Eingangskennlinie die Bestimmung der Parameter wie
Schwellenspannung Vi, Einschaltspannung V,,,, Subschwellenspannungsstromanstieg S,
Strommodulation I,,/I,s; und Ladungstragermobilitét fi,/se: ermoglicht, wird das Aus-
gangskennlinienfeld vornehmlich genutzt, um FET-dhnliches Verhalten des TFTs nachzu-
weisen und eine erste Bewertung beziiglich der Kontaktqualitidt zwischen Source-/ Drain-
Elektroden und Halbleiterschicht vorzunehmen. Ferner ist die Analyse des Leckstromver-
haltens (/s — Vs Diagramm) wéhrend der Extraktion der oben genannten Charakteris-
tika bedeutsam, da diese eine Bewertung der Qualitiat des Gate-Dielektrikums ermoglicht.
Ebenso konnen hierdurch der quantitative Beitrag des Leckstroms zum Drain-Strom Ip
sowie der Einfluss des Leckstromanteils auf die Bauteilparameter bestimmt werden.

Die elektrische Charakterisierung der in dieser Arbeit integrierten TFTs wird mit Hilfe
eines HP-4156 A-Precision Semiconductor Parameter Analyzer und einer Karl Siiss Micro-
probe Station durchgefiihrt. Die Karl Siiss Microprobe Station beinhaltet Siiss MircoTec
PH100 Mikromanipulatoren, die mit Wolfram-Nadeln (Model: 72T-J3/70x1.2", bezogen
von American Probe & Technologies, Inc.) ausgestattet sind und die die Kontaktierung

zwischen den TFT Kontaktflichen und den Messgeriten gewéhrleisten. Alle Messungen
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werden unter Umgebungsluft in einer dunklen Umgebung mit einer relativen Luftfeuch-
tigkeit von 25 — 60 % durchgefiihrt.

Abbildung 3.12 zeigt beispielhaft die Eingangskennlinie eines in dieser Arbeit integrierten
DNTT-basierten Diinnschichttransistor und visualisiert die graphischen Bestimmungsme-

thoden fiir die oben genannten und im Folgenden néher diskutierten Parameter.

Schwellenspannung und Einschaltspannung

In der Si-MOS-Technologie bezeichnet die Schwellenspannung Vi, (engl.: threshold volta-
ge) den minimalen Gate-Source-Spannungswert, der aufgebracht werden muss, um eine
starke, oberflichennahe Inversion zu bewirken, sodass sich ein leitfahiger Kanal zwischen
dem Source- und dem Drain-Kontakt ausbildet [SN07]. Wie in Kapitel 3.2 beschrieben,
arbeiten organische TFTs im Akkumulationsbetrieb, wodurch eine einfache Ubertragung
der obigen Definition in die Diinnschichttransistor-Technologie nicht méglich ist, sondern
eine den Betriebsbedingungen angepasste Formulierung benétigt wird.

In realen Diinnschichttransistoren kann die Kanalbildung durch zusétzlich auftretende Po-
tentiale und Fallenzusténde gestort werden, sodass nicht alle Gate-induzierten Ladungen
frei beweglich sind und zum Stromfluss zwischen der Source- und Drain-Elektrode bei-
tragen konnen. Zum einen kann eine Differenz in der Austrittarbeit zwischen dem Gate-
Elektrodenmaterial und dem Halbleiter zu einer Verbiegung der Energieniveaus des Halb-

leiters fiihren, resultierend in einem zusétzlichen Oberflachenpotential an der Halbleiter-

1 0-5 T T HLH T T T T 3x1 0’3

10°4

2x10°
107 =
—_ 0 <
< =
2 10°%4 3 =
= 1x10° &
7
1074
T et K1)
10’10 T T 1I: T T T T
2 1 o 1 =2 -3 4 -5 -6

Ves (V)

Abbildung 3.12: Eingangskennlinie eine DNTT-basierten TFTs in Bottom Gate Bottom Contact
Architektur. Die graphischen Bestimmungsmethoden der Parameter I, /Iy,
Virn, Vo, und S sind dargestellt.
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Isolator-Grenzfliche. Zum anderen kénnen permanente Ladungen an der Halbleiter-Isola-
tor-Grenzflache und im Isolator selbst einen zusétzlichen Beitrag zu diesem Oberflichen-
potential leisten. Ein Teil der angelegten Gate-Source-Spannung muss schliellich aufge-
wendet werden, um dieses eingebaute Potential auszugleichen und den Halbleiter wieder
in seine Flachbandbedingungen zu {iberfithren. Die hierfiir aufgebrachte Spannung wird
als Flachbandspannung Vpp bezeichnet [SNO7]. Ebenso miissen zunichst tiefe, lokalisier-
te Storstellen in der Energieliicke des Halbleiters, die im Zuge der Transistorintegration
entstanden sein kénnen, gefiillt werden, bevor die induzierten Ladungen einen signifikan-
ten Beitrag zum Stromfluss leisten. Der Spannungswert, ab dem alle zusétzlichen Gate-
induzierten Ladungen frei beweglich sind, wird in der TFT-Technologie unter dem Begriff

der Schwellenspannung V7, zusammengefasst und es gilt

qnods
C;

Vo ==+ + Vrp. (3.20)

Hierbei entspricht dg der Dicke des Halbleiters, ¢ der Elementarladung, ng der Ladungs-
tragerdichte und C; der Kapazitidt pro Einheitsfliche, wobei das Vorzeichen mit dem
Vorzeichen der Majoritiatsladungstréiger korrespondiert [KB10].

Typischerweise kann die Schwellenspannung Vr;, aus der Eingangscharakteristik der inte-
grierten TFTs bestimmt werden. So weist der Drain-Strom I im linearen Bereich nach
Gleichung 3.7 eine lineare Abhéngigkeit von (Vs — Vpy,) auf, wihrend Ip im Séttigungs-
bereich nach Gleichung 3.8 den quadratischen Zusammenhang (Vgs — Vpp,)? aufzeigt. Mit-
tels linearer Regression ldsst sich nun die Schwellenspannung im linearen Bereich aus dem
I'p —Vgs Diagramm bzw. im Séattigungsbereich aus dem Ig ’ Vg Diagramm bestimmen.
Neben der oben beschriebenen Schwellenspannung, stellt die Einschaltspannung V,,, (engl.:
switch-on bzw. turn-on voltage) einen weiteren wichtigen Parameter dar. Die Einschalt-
spannung ist definiert als Gate-Source-Spannungswert, an dem der Drain-Strom [ sei-
nen minimalen Wert erreicht [MTB02], [KHZ"03] bzw. Ip beginnt, das Rauschniveau
zu liberschreiten [KB10]; dieser Wert kann aus dem log(Ip) — Vg Diagramm bestimmt

werden.

Subschwellenspannungsstromanstieg

Das Spannungsintervall zwischen der Einschaltspannung V,,, und der Schwellenspannung

Vi, wird als Subschwellenspannungsbereich bezeichnet. Die Ladungstriagerdichte hangt in

o8



Fachgebiet Sensorik Parameterextraktion 3.7

diesem Bereich exponentiell von der Gate-Source-Spannung Vg ab, wobei Ladungstréger,
die eine ausreichend grofle thermische Energie haben, um die Gate-spannungskontrollierte
Energiebarriere nahe des Source-Kontakts zu iiberwinden, durch den Halbleiter zum Drain-
Kontakt diffundieren kénnen. Der Subschwellenspannungsstromanstieg S gibt schliefilich
an, welche Anderung der Gate-Source-Spannung Vg bendtigt wird, um den Drain-Strom
Ip um ein Dekade zu erhohen. Aus der Steigung des log(Ip) — Vizs Diagramms ergibt sich

fiir den Subschwellenspannungsstromanstieg

8VGS nkBT
S = = In(10 3.21
0 (logyo Ip) q 10) ( )

mit dem Emissionskoeffizienten n. Der Emissionskoeffizient n wird schliefilich durch die
Dichte an Fallenzusténden an der Halbleiter-Dielektrikum-Grenzfliche N;; und der Kapa-
zitét des Gate-Dielektrikums Cye; bestimmt und es gilt [Klal0]

qNi

n=1+ .
C(diel

(3.22)

Es bleibt anzumerken, dass ein geringer Subschwellenspannungsstromanstieg S fiir den
Niederspannungsbetrieb von Bauelementen mafgebend ist, da schon eine geringe An-
derung der Gate-Source-Spannung ausreicht, um das Bauelement vollstdndig aus- bzw.
einzuschalten. Nichtsdestotrotz betrégt das theoretische Minimum fiir S bei Raumtempe-
ratur 60mV /dec (thermionische Grenze) [SNOT7].

Strommodulation

Die Strommodulation gibt im Allgemeinen das Verhéltnis von maximalem (/,,, niedri-
ger Kanalwiderstand) zu minimalem (7, s, hoher Kanalwiderstand) Drain-Strom I, einer
gemessenen TFT-Eingangscharakteristik an und charakterisiert die Féahigkeit des betref-
fenden Bauelements, ein Signal ein- bzw. auszuschalten [IEE]. Im Allgemeinen ist I,
durch die Kontaktqualitdt zwischen Halbleiter und Source-/ Drain-Elektroden, der La-
dungstriagermobilitdt des Halbleitermaterials sowie der Kapazitdt des verwendeten Gate-
Dielektrikums bestimmt. Der minimale Drain-Strom /s hingegen wird vor allem durch
auftretende Leckstrome durch die Halbleiterschicht, durch das Gate-Dielektrikum und
entlang der Substratoberfliche limitiert. Es bleibt anzumerken, dass I,¢ einen moglichst
geringen Wert aufweisen sollte, da der Strom im ausgeschalteten Zustand des Transistors

zum statischen Leistungsverbrauch beitrégt. Sowohl der Maximal- als auch der Minimal-
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strom wird durch die TFT Dimensionierung und Architektur beeinflusst. Typischerweise
sollte die Strommodulation moglichst grofl sein, um ein sauberes Schaltverhalten gewahr-
leisten zu konnen. Fiir Anwendungen als elektronischer Schalter werden typischerweise
Werte im Bereich von 10* — 10° benétigt [WS09]. Die Strommodulation kann schlieBlich

aus dem log(Ip) — Vs Diagramm bestimmt werden.

Ladungstragermobilitat

Die Ladungstragermobilitat p stellt eine der wichtigsten Transistorparameter dar, da diese
mafgeblich die maximale Betriebsfrequenz und damit den Anwendungsbereich der inte-
grierten Transistoren festlegt. Vor allem in der Display-Technologie ist je nach Schaltungs-
aufbau eine bestimmte minimale Ladungstragermobilitdt notwendig, um ein ausreichend
schnelles Schaltverhalten der einzelnen OLEDs zu gewéhrleisten [Sirl4]. Wie in Kapitel 3.2
bereits gezeigt, kann der Stromfluss durch die halbleitende Schicht zwischen Source- und
Drain-Elektrode durch den Gate-Source-Spannungswert an der Gate-Elektrode moduliert

werden. Im Allgemeinen wird dies quantitativ mit dem Begriff der Transkonduktanz

dlp

= 3.23
g 8VGS Vps=const. ( )

beschrieben, wobei diese nach Gleichung 3.7 fiir den linearen Bereich durch

CaiaW
Im,lin = M% . VDS (324>
beziehungsweise nach Gleichung 3.8 fiir den Sattigungsbereich durch
Caia W

9m,sat = K dLl ’ (VGS - VTh) (325)

gegeben ist [ZS07], [Klal0].
Im linearen Bereich lisst sich schliefllich die Ladungstrigermobilitdt aus der Steigung des

Ip — Vs Diagramms zu

Lin = Lgm,lin
mn CdielW

Vbs (3.26)
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bestimmen. Im Séattigungsbereich hingegen ldsst sich die Ladungstréigermobilitat {iber
die Steigung des 111)/ * Vg Diagramms bestimmen, wobei nach partieller Ableitung von

Gleichung 3.8 gilt

oL VIp\©
Hsat = ' 0 D . (327)
CaiaW \ Vs

Wie bereits erwihnt, haben eine Vielzahl von Faktoren, unter anderem die Depositions-
bedingungen des Halbleitermaterials sowie die Wechselwirkung zwischen Halbleiter und
Dielektrikum, einen mafigebenden Einfluss auf die Ladungstragermobilitat. Fiir detaillier-

tere Informationen sei der Leser auf Kapitel 2.2 und 3.5 verwiesen.
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KAPITEL 4

GRUNDLEGENDE METHODIKEN

In diesem Kapitel werden zum einen die wesentlichen Methodiken zur Analyse der Schicht-
eigenschaften der verschiedenen Transistorkomponenten beschrieben. Zum anderen wer-
den die grundlegenden Integrationsroutinen fiir die Herstellung von organischen Diinn-
schichttransistoren vorgestellt. Abschnitt 4.1 beschreibt die Analysemethoden zur Cha-
rakterisierung der Eigenschaften der hergestellten diinnen Schichten. Ferner werden in
Kapitel 4.2 die Depositions- und Strukturierungsmoglichkeiten von metallischen Elektro-
den diskutiert und beziiglich ihres Applikationspotential in der Prozessfiihrung bewertet.
Abschliefend beschreibt Abschnitt 4.3 die verschiedenen Depositionsmethoden sowie Pro-

zessparameter fiir die verwendeten Halbleitermaterialien.

4.1 Diinnschichtparameter

In diesem Abschnitt werden verschiedene analytische Methoden vorgestellt, um den Ein-
fluss der variierenden Integrationsabldufe auf die Oberflacheneigenschaften wie den Kon-
taktwinkel bzw. die freie Oberflichenenergie und die Rauheitswerte der verwendeten Di-
elektrika zu bestimmen. Ebenso wird die Methodik zur Bestimmung der Kristallinitét
der thermisch aufgedampften Halbleitersysteme sowie der Schichtdicke der verwendeten

Isolationsschichten erldutert.
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Statische Kontaktwinkelmessungen

Die Bestimmung der freien Oberflichenenergie 4 (bzw. Festkorperoberflichenspannung)
ist eine grundlegende Moglichkeit, um die Benetzungseigenschaften von Oberflichen so-
wie die Auswirkung von chemischen bzw. physikalischen Modifikationen von Oberflichen
zu analysieren. Thre Bestimmung aus Kontaktwinkelmessungen geht auf einen von Young
im Jahre 1805 formulierten Zusammenhang zuriick [You05], der den Kontaktwinkel eines
Fliissigkeitstropfens auf einer Festkorperoberfliche als Gleichgewichtszustand des Trop-
fens unter drei Grenzflachenspannungen — fest/ gasformig, fest/ fliissig, fliissig/ gasformig

— auffasst. Dieser Gleichgewichtszustand ist bekannt als Young’sche Gleichung
0s = Vs + 07 - cos(0) (4.1)

wobei 0, und o0; die Oberflachenspannungskomponenten der festen bzw. fliissigen Phase,
v die Grenzflichenenergie zwischen beiden Phasen und © den Kontaktwinkel darstellen
[KN99.

Zur Bestimmung des Kontaktwinkels kann schliellich die Sessile Drop Methode verwen-
det werden. Hierbei wird ein dosierter Tropfen einer definierten Fliissigkeit mit bekann-
ter Oberflachenspannung auf die zu analysierende Festkorperoberfliche gebracht. Mit-
tels optischer Messung kann, wie in Abbildung 4.1 dargestellt, aus der Tropfenkontur
der Winkel zwischen der Tangente entlang der fest/ fliissig und der fliissig/ gasformig
Grenzflache bestimmt werden. Das auftretende Kontaktwinkelintervall umfasst Winkel
zwischen 0°(vollstéindige Benetzung der Festkorperoberfliche) und 180°(keine Benetzung
der Festkorperoberfliche). Der Winkel von 90°unterteilt das Intervall in einen hydrophi-
len (© < 90°) bzw. hydrophoben (© > 90°) Bereich. In der Literatur sind verschiedene

Abbildung 4.1: Optische Aufnahme zur Bestimmung der Kontaktwinkels zwischen einer Refe-
renzfliissigkeit und der zur analysierenden Oberfliche.
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analytische Modelle zur Bestimmung der freien Oberflichenenergie aus Kontaktwinkel-
messungen bekannt [Fow64], [Wu71], [ZIS75], wobei in dieser Arbeit das Modell entwi-
ckelt von Owens, Wendt, Rabel und Kaelble (OWRK-Methode) verwendet wurde. Die
OWRK-Methode geht davon aus, dass sich die Oberflichenspannung jeder Phase ge-
méaf der zugrundeliegenden Wechselwirkungen zwischen den Molekiilen in zwei Anteile
aufspalten ldsst. So erfolgt eine Unterteilung in den polaren Anteil (P) aufgrund der
Keesom-Wechselwirkung zwischen zwei permanenten Dipolen [Keel5] sowie der Debye-
Wechselwirkung zwischen einem permanenten Dipol und einem polarisierbaren Molekiil
[Deb29]. Den zweiten Beitrag bildet der disperse Anteil (D) aufgrund der London’schen
Wechselwirkungen zwischen zwei polarisierbaren Molekiilen [Lon37]. Die Summe beider
Anteile bildet schliellich die totale Oberflichenenergie des Mediums. Die freie Oberflé-
chenenergie v lédsst sich schlieflich nach Owens und Wendt durch Kombination ihrer
grundlegenden Gleichung [OW69]

va=a. =2 (\foP - af +\far of (12)

und der Young’schen Gleichung 4.1 bestimmen. Rabel fiihrte schliellich den sich ergeben-

den Ausdruck auf den mathematischen Zusammenhang der allgemeinen Geradengleichung
zuriick [Rab71]. Uber die lineare Regression wird hierdurch eine einfache graphische Be-
stimmung von of aus dem Quadrat der Geradensteigung und von o aus dem Quadrat
des Ordinantenabschnitts ermoglicht.

Es bleibt anzumerken, dass bei der OWRK-Methode mindestens zwei Fliissigkeiten mit
bekannten dispersen und polaren Anteilen der Oberflichenspannung verwendet werden
miissen, um die freie Oberflichenenergie des Festkorpers zu bestimmen. In dieser Arbeit
werden als Referenzfliissigkeiten demineralisiertes Wasser (VE-Wasser), Diiodomethan so-
wie Ethylenglykol verwendet. Mittels eines Kriiss Drop Shape Analyzer DSA25E werden
die Tropfenkontur der verschiedenen 5 ul umfassenden Referenztropfen auf der zu analy-

sierenden Festkorperoberfldche ausgewertet.

Rasterkraftmikroskopie
Wie in Kapitel 3.5 bereits erwdahnt, hat die Rauigkeit der Oberflache speziell in Bottom

Gate Bottom Contact Architekturen einen essentiellen Einfluss auf die Wachstumseigen-

schaften des organischen Halbleiters sowie auf die elektrische Leistungsfahigkeit des inte-
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grierten Bauelements. Mit Hilfe der Rasterkraftmikroskopie (engl.: atomic force micros-
copy, AFM) werden die Oberflichenrauigkeit der dielektrischen Schichten im Anschluss
an die unterschiedlichen Integrationsprozesse analysiert. Hierfiir wird die AFM-Spitze im
phase contrast Modus iiber eine Fldche von 5pm x 5 pym gefithrt und der quadratische
Mittenrauwert (engl.: root-mean-square roughness, RMS) aus dem sich ergebenen Bild
berechnet. Die RMS-Werte der dielektrischen Schichten werden sowohl mit einem Dimen-
sion 3100 series Scanning Probe Microscope der Firma Digital Instruments Srl als auch
mit einem Mobile S der Nanosurf AG bestimmt.

Die Bestimmung der Kristallinitdt der thermisch aufgedampften halbleitenden Schicht er-
folgt durch die Bestimmung der Abmessungen der auf der dielektrischen Schicht gewachsen

Halbleiterkristallite mit Hilfe eines Dimension 3100 series Scanning Probe Microscopes.

Profilometrie

Die Bestimmung der Schichtdicke der verschieden Dielektrika ist fundamental fiir die Be-
rechnung ihrer dielektrischen Konstante nach Gleichung 3.15 bzw. der Ladungstrédgermo-
bilitdt des Halbleitermaterials nach Gleichung 3.27. Fiir das Materialsystem inoflex T3
sowie inoflex Z3 erfolgt eine Strukturierung der Schicht mittels optischer Lithografie und
einer wissrigen NaOH-Losung als Atzmedium. Nach dem Entfernen des verbliebenen Fo-
tolacks wird die Schichtdicke der beiden Nanokomposite an verschiedenen Stellen auf der
Substratoberfliche bestimmt. Im Falle des Materialsystems SX AR-PC-5060 erfolgt eine
Bestimmung der Schichtdicke in den teilweise unbedeckten Randbereichen des Substrats.

Als Messsystem dient ein Dektak XT Stylus Profiler der Bruker Corporation.

4.2 Deposition und Strukturierung metallischer

Elektroden

Metallische Elektroden sind ein wesentlicher Bestandteil der in dieser Arbeit integrierten
Bauelemente wie Kondensatoren in Parallelplattenarchitektur oder Diinnschichttransis-
toren. Grundsétzlich stehen verschiedene Strukturierungs- und Depositionsmoglichkeiten
fiir diese diinnen Metallschichten zur Verfiigung, die einen essentiellen Einfluss auf deren
physikalische Oberflacheneigenschaften haben.

Typischerweise kann die Strukturierung von diinnen metallischen Schichten durch nas-
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Deposition der Metallisierung
bzw. Isolationsschicht
Metall/ Isolation

Substrat

Y

Deposition des Fotolacks
Definition des Strukturbereichs

Metall/ Isolation
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Strukturierung der Metallisierung
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Substrat
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Deposition des Fotolacks

Substrat
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Definition des Strukturbereichs
Deposition der Metallisierung
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Metall
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Abbildung 4.2: Schematische Darstellung der Strukturierungmoglichkeit im (a) nasschemischen
Atzverfahren und (b) Lift Off Verfahren.
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schemische Atz- sowie Lift Off Prozesse durchgefiihrt werden. Eine schematische Darstel-
lung der beschriebenen Strukturierungsprozesse zeigt Abbildung 4.2. Bei nasschemischen
Atzprozessen wird im Anschluss an die ganzflichige Deposition der Metallschicht ein auf-
geschleuderter Fotolack mittels fotolithographischer Prozesse strukturiert. Die Struktur-
iibertragung der produzierten Fotolackmaske erfolgt schliefilich in einem Tauchbad einer
materialspezifischen Atzlosung. Bei Lift Off Prozessen hingegen erfolgt die Strukturierung
der Fotolackmaske vor der ganzflachigen Deposition des Metalls. Die aufgebrachten Me-
tallatome lagern sich schliellich, abhéngig von der Konformitét des Depositionprozesses,
sowohl planar auf dem maskierenden Fotolack bzw. dem freigelegten Substratbereich als
auch an den Strukturkanten der Lackmaske an. Die Strukturiibertragung erfolgt durch
ultraschallunterstiitztes Entfernen der Fotolackmaske, wodurch lediglich Metallstruktu-
ren zuriickbleiben, die im direkten Kontakt mit dem Substrat stehen. In vorangegangen
Arbeiten zeigte Pannemann [Pan06], dass die durch die unterschiedlichen Ubertragungs-
techniken realisierten Strukturen einen signifikanten Unterschied zueinander aufweisen.
Nasschemische Atzprozesse zeichnen sich vor allem durch ihren isotropen Atzcharakter
aus. Folglich kénnen selbst bei kurzen Atzzeiten Unteritzungen unterhalb der Lackmas-
ke auftreten, resultierend in einem graduellen Flankenverlauf (Abbildung 4.2 (a)). Bei
Lift Off Prozessen hingegen konnen zwar Strukturen mit vertikalen Flanken beobachtet
werden, nichtsdestotrotz zeigen sich Materialerh6hungen im Kantenbereich der Struktu-
ren aufgrund der partiellen Konformitiat des Depositionsprozesses (Abbildung 4.2 (b)).
Diese auftretenden Spitzen stellen sich in Einsatzgebieten, in denen eine sichere Tren-
nung verschiedener Metallisierungsebenen durch eine Isolationsschicht gewéhrleistet sein
muss, als kritisch heraus, da ein Durchdringen der Isolation Kurzschliisse verursachen
kann. Daher wurde in dieser Arbeit bei allen substratnahen Elektroden (Bottom Elek-
trode im Parallelplattenkondensator, Gate Elektrode von TFTs in Bottom Gate Bottom
Contact Architektur) eine Strukturierung mittels nasschemischer Atzprozesse durchge-
fithrt. Die Auswirkungen der verschiedenen Strukturierungsmoglichkeiten der Source-/
Drain-Elektroden auf die Leistungsfihigkeit der in dieser Arbeit integrierten TFTs wer-
den in Kapitel 5.2 diskutiert.

Typischerweise kann die Deposition von diinnen Metallschichten durch Sputter-Prozesse
im Argon-Plasma, sowie durch elektronenstrahlunterstiitzte bzw. thermische Verdampf-
ungsprozesse durchgefithrt werden. Abbildung 4.3 zeigt reprasentative AFM-Aufnahmen
einer 30 nm dicken Au Schicht, die mit Hilfe eines Sputter-Prozesses (a) bzw. eines elek-

tronenstrahlunterstiitzten Aufdampfprozesses (b) aufgebracht wurde. Es wird ersichtlich,
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Abbildung 4.3: AFM-Messung einer 30 nm dicken Au Schicht, die mit Hilfe eines (a) Sputter-
bzw. (b) elektronenstrahlunterstiitzten Aufdampfprozesses aufgebracht wurde.

dass aufgedampfte Schichten aufgrund ihres geringeren quadratischen Mittenrauwerts
RMS eine glattere Oberfliche fiir potentielle Folgeprozesses bereitstellen.

Wie bereits zuvor erwihnt, werden metallische Elektroden in dieser Arbeit zum einen
als Bottom Elektroden in Kondensatoren oder Bottom Gate Elektroden in Diinnschicht-
transistoren verwendet, wobei die Deposition einer dielektrischen Schicht einen typischen
Folgeprozess darstellt. Speziell bei geringen Schichtdicken hat die Oberflachenrauigkeit der
unterliegenden Struktur einen mafigebenden Einfluss auf die Homogenitét der aufgebrach-
ten Isolationsschicht. Hohere Rauigkeiten begiinstigen die Ausbildung von Defektstellen
im Dielektrikum, resultierend in einer geringeren elektrischen Durchbruchsfestigkeit sowie
hoheren Leckstromen der integrierten elektronischen Bauelemente [Wolll]. Ebenso zeigten
Steudel et al. [SVJT04], dass sich in Bottom Gate Strukturen die Oberflichenrauigkeit der
Gate-Elektroden bis an die Dielektrikumsoberflache fortsetzen kann. Majoritétsladungs-
trager konnen sich schliellich in den Rauigkeitsminima des Dielektrikums lokalisieren und
diese lediglich durch Diffusionsprozesse oder Driftbewegungen entlang eines horizontalen
Potentialgradienten, hervorgerufen durch Rauigkeitsschwankungen, verlassen. Somit ha-
ben diese grenzflichennahen Streuprozesse der Ladungstréger einen nachhaltigen Einfluss
auf die Leistungsfiahigkeit des Diinnschichttransistors.

Ferner dienen diinne metallische Schichten auch als Source-/ Drain-Elektroden in den
integrierten organischen Diinnschichttransistoren. Wie bereits in Kapitel 3.5 diskutiert,
hat die Oberflachenrauigkeit der unterliegenden Schicht einen wesentlichen Einfluss auf

die Morphologie des aufzuwachsenden Halbleitermaterials. Morphologieunterschiede im
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Kontakt- bzw. im Ubergangsbereich vom Kontakt zum Kanal kénnen die Ausbildung von
Grenzflichenzusténden in den kontaktnahen Bereichen begiinstigen [VMBS10]. Ebenso
zeigte Diekmann [Die07], dass speziell in Bottom Gate Bottom Contact Architektur ei-
ne Strukturierung der Source-/ Drain-Elektroden tiber eine Kombination aus Sputter-
und Lift Off Prozessen zu iiberhdngenden Materialerhchungen im Strukturkantenbereich
fiihren kann. Eine Abschattung der thermisch abgeschiedenen organischen Halbleitermo-
lekiile fithrt schlieflich zur erschwerten Anlagerung dieser an den Metallelektroden. Beide
beschriebenen Effekte beeinflussen die Injektionseigenschaften der Elektroden mafigebend
und limitieren hierdurch die Leistungsfahigkeit des Diinnschichttransistors.

Um den Einfluss auf die Transistorparameter moglichst gering zu halten, werden in dieser
Arbeit ausschliefllich elektronenstrahlunterstiitzte Aufdampfprozesse fiir die Deposition

jeglicher Metallschichten verwendet.

4.3 Deposition von organischen Halbleitern

Organische Halbleiter konnen abhéngig von ihren chemischen FEigenschaften durch eine
Vielzahl verschiedener Depositionsmethoden abgeschieden werden. Neben Abscheidungs-
prozessen unter Vakuumbedingungen stehen 16sungsmittelbasierte Methoden fiir 16sliche
Materialkomplexe zur Verfiigung. In den folgenden Abschnitten werden Techniken zur
Deposition verschiedener Halbleitermaterialien kurz vorgestellt, sowie die Depositions-
methoden und Prozessparameter fiir die in dieser Arbeit verwendeten Materialkomplexe

naher erlautert.

4.3.1 Deposition unter Vakuumbedingungen

Organische Halbleiter konnen sowohl unter Grobvakuum- als auch Hochvakuumbedingun-
gen abgeschieden werden. Bei der organischen Gasphasenabscheidung wird das Halbleiter-
material unter Hochvakuumbedingungen thermisch verdampft und in einem Grobvakuum
mit Hilfe eines heiflen, inerten Tréagergasstroms in die Reaktionskammer zu einem ge-
kithlten Substrat gefithrt. Aufgrund der Temperaturdifferenz kondensiert der organische
Halbleiter ganzflichig an der Substratoberfliche, wobei die Kristallinitit der abgeschie-
denen Schicht eine Abhéngigkeit von der Substrattemperatur aufweist [SPBF03]. Als al-

ternative Methode steht das thermische Aufdampfen zur Verfiigung, welches fiir die in
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dieser Arbeit verwendeten Materialsysteme Dinaphtho[2,3-b:2’ 3’-f]thieno[3,2-b|thiophen
(DNTT) und 2,6-bis(4-(alkyloxy)phenyl)dithieno[3,2-b:2’,2’-d]thiophen (DTT) verwendet
wurde. Hierbei befindet sich das zu beschichtende Substrat unter Hochvakuumbedingun-
gen direkt {iber der Verdampfungsquelle. Ebenso wie bei der organischen Gasphasenab-
scheidung kondensiert der organische Halbleiter ganzflichig auf der Substratoberfliche.
Verschiedene Faktoren haben einen Einfluss auf die Qualitéit der abgeschiedenen Schicht.
So neigen organische Halbleiter speziell bei zusétzlicher Energiezufuhr zu einer Reaktion
mit Sauerstoff und Wasser, so dass wihrend des Aufdampfprozesses ein Mindestdruck
von < 5- 1075 mbar gewéhrleistet sein muss [Dre07]. Ebenso muss der Abstand zwischen
Substrat und Verdampfungsquelle so gewihlt werden, dass die mittlere freie Weglénge der
auftreffenden Molekiile nicht iiberschritten wird, um molekulare Stofle sowie potentielle
Gasphasenreaktionen zu vermeiden. Ferner wird der Wachstumsprozess der halbleitenden
Schicht an der Substratoberfliche von der Aufdampfrate, der Reinheit des Halbleiterma-
terials und der Substrattemperatur beeinflusst [LKI04], [CTMB13].

Die thermische Sublimation des in dieser Arbeit verwendeten Halbleiters DNTT fand
in einem eigens konzipierten Aufdampfsystem statt, das in Abbildung 4.4 schematisch

dargestellt ist. Das Aufdampfsystem besteht aus einem zylindrischen Rezipienten, des-
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Abbildung 4.4: Schematische Darstellung des konzipierten Aufdampfsystems.
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sen Boden- und Deckelbereich sowohl mit einem Pumpensystem, bestehend aus einer
Drehschieber- und einer Turbomolekularpumpe, als auch mit einer Hochvakuummesszelle
mit zugehorigem Messgerit fiir die Druckiiberwachung verbunden ist. Die Schichtdicken-
iiberwachung erfolgt mit Hilfe eines wassergekiihlten Schwingquarz-basierten Sensorsys-
tems mit zugehorigem Messgeriat (SQM-160) der INFICON GmbH. Als Verdampfungs-
quelle wurde ein mit AlyO3 beschichteter Korbheizkorper der Kurt J. Lesker Company
gewahlt. Ferner wurde ein Shutter-System entwickelt, um ein reproduzierbares Schicht-
wachstum anhand definierter Parametern zu ermoglichen. Abbildung 4.5 zeigt ein Bild der
Deckelplatte der Aufdampfkammer mit integriertem Shutter-System. Das Shutter-System
besteht im Wesentlichen aus zwei metallischen, rotierbar gelagerten Halbellipsen, ver-
schiedenen magnetischen Komponenten sowie einer mechanischen Feder. Im geschlossenen
Zustand wird die mechanische Federkraft durch die Wechselwirkung eines Permanentma-
gneten mit dem Eisenkern eines Elektromagneten ausgeglichen. Wird nun eine Spannung
an den Elektromagneten angelegt, fithrt die Interaktion der beiden Magnetfelder zur Ab-
stofung der beiden Magnete. Die zusétzlich wirkende riickstellende Federkraft fiihrt zur
Offnung des Shutters.

Die Deposition des kommerziell erhiltlichen Halbleitermaterials DNTT (Reinheit: 99 %,
bezogen von der Firma Sigma-Aldrich [SAb]) fand bei Raumtemperatur unter einem Druck
von 1-107%mbar mit einer Aufdampfrate von 0,1nm/s unter Verwendung der oben be-
schriebenen Anlage statt. Der synthetisierte Halbleiter DTT wurde bei gleichen Deposi-
tionsparametern in der physikalischen Chemie (AK Kitzerow) der Universitit Paderborn
unter Verwendung der Anlage des Typs Classic 500 der Pfeiffer Vacuum Technology AG

abgeschieden.

(Shutter)

Ty
/< e
/ Pertnanentmag

/ﬂ“\
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Abbildung 4.5: Deckelplatte des konzipierten Aufdampfsystems mit integriertem Shutter.
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4.3.2 Losungsmittelbasierte Depositionsmethoden

Speziell durch den wachsenden Markt an preiswerten RF-Identifikationsetiketten sowie
Einweg-Sensoren steigt das Forschungsinteresse an kosteneffizienten Depositionstechniken
von organischen Halbleitermaterialien. Gegenwértig umfasst dieser Forschungsbereich ei-
ne Vielzahl von Abscheidungstechniken sowohl fiir die Herstellung von Bauelementen im
Labormafstab als auch fiir das industrielle Anwendungsfeld.

Zu den simpelsten Methoden gehort der Drop Casting Prozess, bei dem ein Tropfen
einer Halbleiterlosung auf ein statisches Substrat aufgebracht wird. Im Anschluss er-
folgt das Verdampfen des Losungsmittels, resultierend in der Deposition von individu-
ellen Halbleiterkristalliten oder diinnen Schichten. Erfolgt eine zusétzliche Rotation des
Substrates wihrend oder nach der Deposition des Losungstropfens, spricht man von ei-
nem Spin Coating Prozess. Hierbei findet eine simultanes Verteilen der Fliissigkeit und
Verdampfen des Losungsmittels statt [DSBM14]. Yuan et al. zeigten, dass eine Modi-
fikation der konventionellen Spin Coating Methode durch Platzierung des Substrates
entfernt von der zentralen Rotationsachse die unidirektionale Anordnung des resultie-
renden halbleitenden Films beeinflusst [YGA'14]. Hierdurch konnte zum ersten Mal die
Ladungstrigermobilitét eines 16sungsmittelbasierte organischen Halbleitmaterials, in die-
sem Fall 2,7-Dialkyl[1]benzothieno[3,2-b][1]-benzothiophen (Cg-BTBT), auf einen Wert
von 43 cm?V~1s7! bestimmt werden. Nichtsdestotrotz beschrinken sich die beschriebenen
Depositionsmethoden auf Bauelemente, deren Herstellung im Labormaflstab stattfindet.
Eine Erhchung des Herstellungsdurchsatzes kann durch die Verwendung von Rolle-zu-
Rolle kompatiblen Abscheidetechniken erreicht werden. So nutzen verschiedene Meniscus
Guide Coating Prozesse, wie Doctor Blading oder auch Solution Shearing, die lineare
Translation des Substrates oder des Beschichtungsgerits aus, um eine Anordnung von in
diinnen Schichten wachsenden Kristallen zu induzieren. Im Zuge dessen bildet sich zwi-
schen Substrat und Beschichtungsgeréit ein Losungsmeniskus aus, der als Luft-Fliissigkeit-
Grenzfliche fiir den Losungsmittelverdampfungsprozess agiert. So konzentriert sich die
Losung mit zunehmender Verdampfung des Losungsmittels, so dass am Punkt der Uber-
sittigung das geloste Material als Film abgeschieden wird. Hierbei wird die Wachstums-
richtung des Films speziell durch die inhérente Richtungsabhéngigkeit der linearen Be-
wegung gesteuert und die Nutzung von grofiflichigen Substraten ermdéglicht. Neben den
beschriebenen Meniscus Guide Coating Prozessen zeichnet sich ebenso die Spray Coating
Methode durch das Beschichtungspotential von grofflichigen Substraten aus. Bei dieser

Technik werden kleine, durch Aerosolisierung geformte Losungstropfchen mit Hilfe eines
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Inertgasstroms auf das Substrat gebracht. Die Losungstropfchen, die auf das Substrat
treffen, konnen typischerweise schnell trocknen oder diinne, kontinuierliche, nasse Filme
bilden. Weiterhin stellen Inkjet Printing Prozesse ein ausgereiftes Forschungsfeld mit einer
Vielzahl von kommerziellen und wissenschaftlichen Anwendungen dar. Bei dieser Technik
wird die verwendete Losung durch einen piezoelektrischen oder thermischen Prozess aus
einer Kammer ausgestoflen und als Trépfchen auf das gewiinschte Substrat abgeschieden.
Im Anschluss erfolgt die Trocknung des Tropfchens analog zur normalen Drop Casting
Technik [DSBM14]. Vor allem die hohen Freiheitsgrade im Schaltungsdesign, gegeben
durch den maskenlosen Integrationsprozess, fithren zu einem kosteneffizienten Herstel-
lungsprozess.

Um einen kosteneffizienten, direktionalen Depositionsprozess fiir das in dieser Arbeit ver-
wendete, kommerziell erhéltliche Halbleitermaterial Cs-BTBT (Reinheit: 99 %, bezogen
von der Firma Sigma-Aldrich [SAa]) auf Substraten im Labormafstab zu ermoglichen,
wurde eine modifizierte Drop Casting Methode (Abbildung 4.6) verwendet. Hierfiir wur-
de das integrierte Templat in der Bottom Gate Bottom Contact Architektur unter ei-
nem Winkel von 10°positioniert und auf eine Temperatur von T" = 45°C erhitzt. Ein
wenige ul umfassender Tropfen einer Losung bestehend aus 5mg Cg-BTBT in 1ml 1,
2-Dichlorbenzol wurde schlieflich auf das Templat deponiert. Abschliefend wurde das
Losungsmittel unter Atmosphérenbedingungen fiir eine Zeitspanne von ¢ = 30 min ver-

dampft.

[ Cs-BTBT
[1 Au

] inoflex T3
[] Al4+Ti

S: Source
D: Drain
G: Gate

Abbildung 4.6: Schematische Darstellung der modifizierten Drop Casting Methode zur Deposi-
tion von Cg-BTBT.

74



KAPITEL b

DUNNSCHICHTTRANSISTOREN UND SCHALTUNGEN
MIT INOFLEX T3

Im folgenden Kapitel werden sowohl die Materialsysteme inoflex T3 und Z3 vorgestellt
und charakterisiert als auch verschiedene Routinen fiir die Integration von organischen
Diinnschichttransistoren (engl: Thin-Film Transistor, TFT) unter der Verwendung des
Dielektrikums inoflex T3 analysiert. Ebenso werden die elektrischen Eigenschaften der
integrierten Diinnschichttransistoren diskutiert.

In Abschnitt 5.1 wird das Materialsystem inoflex sowie die Depositionsroutine zur Herstel-
lung von diinnen Nanokompositschichten vorgestellt. Ferner erfolgt eine Analyse beziiglich
des frequenzabhéngigen Verhaltens der dielektrischen Konstante der verschiedenen Nano-
komposite. In Kapitel 5.2 wird auf der Basis des thermisch aufdampfbaren Halbleiterma-
terials Dinaphtho|[2,3-b:2’,3’-f]thieno[3,2-b|thiophen (DNTT) eine grundsétzliche Integra-
tionsroutine fiir organische TFTs mit reproduzierbarer Leistungsfihigkeit entwickelt. Im
Anschluss dient diese als Grundlage fiir weiterfiithrende Optimierungsprozesse. So werden
die erlangten Erkenntnisse in Abschnitt 5.3 verwendet, um TFTs auf Basis des 16sungs-
mittelbasierten Halbleiters 2,7-Dialkyl[1]benzothieno[3,2-b][1]-benzothiophen (Cs-BTBT)
zu integrieren und elektrisch zu charakterisieren. In Kapitel 5.4 wird der Transfer des
entwickelten Integrationsablaufs auf transparente Substrate sowie eine Erweiterung der
Routine auf einen Selbstjustierungsprozess der Source- und Drain-Elektroden vorgestellt.
Ferner wird die Auswirkung dieses Prozesses auf die elektrischen Parameter der integrier-

ten Diinnschichttransistoren diskutiert. In Abschnitt 5.5 wird eine Moglichkeit zur Struk-
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turierung des aktiven TFT-Bereichs beschrieben und die Auswirkung auf die verschie-
denen Transistorparameter analysiert. Kapitel 5.6 hingegen diskutiert eine Moglichkeit,
um den Kontaktwiderstand in Diinnschichttransistoren durch eine Elektrodenmodifikati-
on zu reduzieren. Weiterhin widmet sich Abschnitt 5.7 dem Transfer der grundlegenden
Integrationsroutine auf Foliensubstrate. Ebenso beinhaltet dieses Kapitel eine Analyse
beziiglich des Einflusses der Oberflichenbeschaffenheit der verwendeten Folien auf die
elektrischen Charakteristika und die Ausbeute der integrierten Diinnschichttransistoren.
Ferner erfolgt in Abschnitt 5.8 eine Analyse beziiglich des Einflusses der Strukturgrofie
der Gate-Elektroden auf die elektrischen Parameter der TFTs. AbschlieSend werden in
Kapitel 5.9 die elektrischen Charakteristika und mogliche Applikationen verschiedener

Inverter-Strukturen diskutiert.

5.1 Deposition und Charakterisierung von inoflex T3

Basierend auf einer vorangegangen Studie von Diekmann [Die07] wurden in dieser Ar-
beit hauptséichlich ein organisch-anorganisches Nanokompositmaterial des Unternehmens
inomat GmbH (Sitz: Neunkirchen, Deutschland) als Gate-Dielektrikum verwendet. Die
unter dem Handelsnamen inoflex erhéltlichen Produkte basieren auf hydrolysierten und
kondensierten acrylatfunktionalisierten Silanen. Abhéngig vom Anforderungsprofil lassen
sich iiber Kokondensation losliche, anorganische Titan- oder Zirkonat-Komponenten ho-
mogen iiber die Silankomponente in die Matrix einbringen und in TiO, (inoflex T') oder
ZrOs (inoflex Z) tiberfiithren. Der jeweilige anorganische Masseanteil kann dabei abhéngig
vom Anwendungsfeld variieren. Bei den in dieser Arbeit verwendeten Produkten wur-
den 9,6 Gew.-% TiOy (inoflex T3) bzw. ZrO, (inoflex Z3) in die Polymermatrix einge-
bracht. Das zusétzliche Einbringen eines Fotoinitiators ermoglicht die Polymerisation der
aufgebrachten Schichten mittels UV-Bestrahlung [Die07] und dadurch eine Anwendung
auf temperatursensitiven Materialien. Ferner verbindet dieses Materialsystem die Vorteile
polymerer Filme wie Flexibilitdt sowie die hohen dielektrischen Konstanten von anorga-

nischen Materialien.
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Integration

Homogene Filme basierend auf inoflex kénnen mittels Schleuderbeschichtung hergestellt
werden. Hierzu wird die Stammlosung im Verhéltnis 1:7 mit dem Losungsmittel 1-Butanol
verdiinnt und iiber einen Polytetrafluorethylen (PTFE) Spritzenfilter mit einem Poren-
durchmesser von 0,45 um auf das Substrat gebracht. Der Schleuderbeschichtungsprozess
umfasst eine Phase mit niedriger Rotationsgeschwindigkeit (4 s bei 800 rpm) gefolgt von ei-
ner Phase mit hoher Rotationsgeschwindigkeit (20s bei 2000 rpm). Der entstehende nasse
Film wird durch eine thermische Behandlung (7" = 115°C, ¢ = 30min) in einem Kon-
vektionsofen unter Umgebungsluft gehértet. Der Quervernetzungsprozess erfolgt mittels
UV-Bestrahlung (Leistungsdichte: 200 W/cm? [Die07], Bestrahlungsdauer: 6 x 40 s mit je-
weils 60s Pause, um ein exzessives Aufheizen des Substrats zu vermeiden). Im Anschluss
weist die aufgebrachte Schicht eine Dicke von 150 — 180 nm auf. Es bleibt anzumerken,
dass vor allem Oxidationsmittel und alkalische Losungen die quervernetzte Schicht be-
schiadigen konnen.

Fiir die Bestimmung des dielektrischen Verhaltens der organischen-anorganischen Nano-
komposite werden diese in Kondensatoren in Parallelplattenarchitektur mit einer aktiven
Fliche von 6,25 mm? integriert. Eine Visualisierung des schematischen Prozessablaufs
zeigt Abbildung 5.1. Als isolierendes Tréigersubstrat dienen thermisch oxidierte Silizium-
(Si) Wafer mit einer Oxiddicke von 700 nm. Um den Einfluss der wihrend des TFT Integra-
tionsprozesses eingefiihrten diinnen Titan (Ti)-Atzstoppschicht (siche Kapitel 5.2) auf die
dielektrische Eigenschaften der Kondensatoren zu beurteilen, werden sowohl 50 nm Alu-
minium (Al) als auch eine Kombination aus 50 nm Al und 7nm Ti als Bottom Elektrode
verwendet. Sowohl Al (Aufdampfrate: 0,4nm/s) als auch Ti (Aufdampfrate: 0,1 nm/s)
werden mit Hilfe des Elektronenstrahlverdampfens ganzflachig aufgedampft. Die Struktu-
rierung der Elektroden erfolgt mittels optischer Lithografie und nasschemischen Atzpro-
zessen bestehend aus einer wissrigen Losung von Phosphorsidure (H3PO,), Salpetersiaure
(HNOj3) und Essigsédure (CH3;COOH) fiir die Al-Schicht beziehungsweise Ammoniakwasser
(NH,OH) und Wasserstoffperoxid (HyOy) fiir die Ti-Schicht. Fiir die exakte Zusammen-
setzung der Atzmedien sei auf den Anhang verwiesen. Im Anschluss wird das organische-
anorganische Nanokomposit inoflex T3 bzw. inoflex Z3, wie anfianglich beschrieben, via
Schleuderbeschichtung aufgebracht, quervernetzt und gehértet.

Die Strukturierung der Top Elektrode folgt zwei unterschiedlichen Integrationsroutinen.
Zum einen wird fiir die Top Elektrode eine 50nm dicke Al-Schicht mittels Elektronen-
strahlverdampfens aufgebracht und mit Hilfe der optischen Lithografie und via Lift Off
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Deposition der Bottom Strukturierung der Bottom Strukturierung der Top
Elektrodenmetallisierung & Elektrode, Deposition & Elektrode (nasschemischer
Fotolithographie Aushérten des Dielektrikums Atzprozess bzw. Lift Off)

I —
I T [ 1]

Substrat Substrat Substrat

. Fotolack |:| Inoflex T3/ 73 |:| Al/ Al+Ti  T: Top Elektrode  B: Bottom Elektrode

Abbildung 5.1: Prozessfithrung fiir die Integration von Kondensatoren in Parallelplattenarchi-
tektur.

Prozess strukturiert. Zum anderen erfolgt das ganzflichige Aufdampfen einer Al-Schicht
mit einer Dicke von 50 nm sowie einer Strukturierung mittels optischer Lithografie und

einem nasschemisch Atzprozess.

Elektrische Charakterisierung

Im Allgemeinen wird die dielektrische Konstante eines Materials durch Polarisations- und
Relaxationsmechanismen im Materialkomplex bestimmt. Inoflex als Nanokomposit be-
steht aus einer polymeren Matrix, in die TiOs- bzw. ZrOs-Nanopartikel homogen ein-
gebettet sind. Die somit entstehenden Polarisationsmechanismen sind assoziiert mit dem
polymeren System, den eingebrachten Nanopartikeln sowie den entstehenden Grenzflichen
zwischen den Nanopartikeln und dem Polymer. In dem hier betrachteten Frequenzinter-
vall wird die dielektrische Konstante aus verschiedenen Polarisationsmechanismen und
Relaxationsmechanismen gebildet. So tragt die Elektronenpolarisation einen Beitrag zum
Gesamtwert der dielektrischen Konstante bei. Der Ursprung der Elektronenpolarisation ist
in der Verschiebung des Ladungsschwerpunktes eines Molekiils unter der Einwirkung eines
externen elektrischen Feldes zu finden. Neben der Elektronenpolarisation trigt ebenso die
[onenpolarisation durch potentiell in der Schicht enthaltene Ionen, die sich entlang der
Feldlinien des externen elektrischen Feldes orientieren, zur dielektrischen Konstante bei.
Da Ionen bzw. Elektronen weit iiber dem betrachteten Frequenzintervall dem angelegten
Wechselfeld folgen konnen, sind Relaxationsprozesse durch diese Polarisationsmechanis-

men zu vernachldssigen [ITMO7].

78



Fachgebiet Sensorik Deposition und Charakterisierung von inoflex T3 5.1

12 e T T T T y 12 e T T T T y

10 1 E 104 1

Relative Permittivitat
®

Relative Permittivitat
¢

64 — Mittelwert 64 — Mittelwert 4
[ ]Standardabweichung [ ] Standardabweichung
Stichprobenumfang: 4 1 Stichprobenumfang: 6

10? 10° 10* 10° 10° 107 10? 10° 10 10° 10° 10
Frequenz (Hz) Frequenz (Hz)

(a) (b)

Abbildung 5.2: Frequenzabhéngiges Verhalten der relativen Permittivitéit des Dielektrikums in-
oflex T3. Bottom Elektrode des Kondensators in Parallelplattenarchitektur: (a)
Al+Ti, (b) Al

Die Frequenzabhéngigkeit der Kapazitdat der integrierten Kondensatoren wurde mit Hilfe
eines Agilent 4294A Precision Impedance Analyzer gemessen. Die Berechnung der di-
elektrischen Konstante der isolierenden Schicht erfolgt nach Gleichung 3.15. Im Folgen-
den werden lediglich die Ergebnisse der Kondensatoren mit Lift Off strukturierter Top
Elektrode vorgestellt. Es konnte erwartungsgeméf kein signifikanter Unterschied im fre-
quenzabhéngigen Verhalten der Kondensatorkapazitit zwischen Lift Off strukturierter
und nasschemisch strukturierter Top Elektrode in dem betrachteten Messintervall festge-
stellt werden. Abbildung 5.2 und Abbildung 5.3 zeigen die berechneten Mittelwerte der
dielektrischen Konstante mit der zugehorigen Standardabweichung fiir inoflex T3 bzw.
inoflex Z3 unter Verwendung einer Bottom Elektrode ' bestehend aus einer Schichtfolge
Al und Ti (a) sowie Al (b). Zunéchst wird ersichtlich, dass die zusétzlich eingebrachte
Ti-Schicht sowohl fiir inoflex T3 als auch inoflex Z3 keinen Einfluss auf den qualitativen
Verlauf der dielektrischen Funktion im Messintervall von 50 Hz - 10 MHz hat. Weiterhin
ldsst sich der Frequenzverlauf der dielektrischen Konstante in die beiden markanten Berei-
che 50 Hz - 1kHz und 1kHz - 10 MHz unterteilen. Singha et al. vertffentlichten 2008 das
dielektrische Verhalten unterschiedlicher Nanokomposite bestehend aus Epoxiden gefiillt
mit TiOs- bzw. Zinkoxid (ZnO)-Partikeln verschiedener Grofien [STO08]. Diese Nanokom-
posite weisen ein vergleichbares kapazitives Frequenzverhalten wie das in dieser Arbeit

betrachte Materialsystem inoflex auf. Typischerweise wird in Epoxiden die dielektrische

!Die Ergebnisse beziiglich der Frequenzabhiingigkeit der dielektrischen Konstante von inoflex wurden
teilweise in [3] und [9] veroffentlicht.
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Abbildung 5.3: Frequenzabhéngiges Verhalten der relativen Permittivitéit des Dielektrikums in-
oflex Z3. Bottom Elektrode des Kondensators in Parallelplattenarchitektur: (a)
Al+Ti, (b) Al

Konstante vor allem durch im System vorliegende, orientierbare Dipole bestimmt, die sich
entlang der Feldlinien ausrichten kénnen (Orientierungspolarisation) [LLR93], [Elo02]. Mit
steigender Frequenz des Wechselfelds wird es insbesondere fiir groflere molekulare Dipol-
Gruppen immer schwieriger, sich entlang des stetig wechselnden Feldlinienverlaufs auszu-
richten. Sofern diese Dipol-Gruppen dem Wechselfeld aufgrund ihrer Tréagheit nicht mehr
folgen konnen, verringert sich der Beitrag der Orientierungspolarisation zur dielektrischen
Konstante. Ferner zeigten Zhang et al. [ZZW196] und Sidhu et al. [SK17] fiir nanoparti-
kuldre TiOg- bzw. ZrOs-Proben eine vernachlissigbare kapazitive Frequenzabhéngigkeit
im Frequenzbereich von 1kHz - 0,1 MHz bzw. 1 MHz. Dies indiziert, dass fiir das Ma-
terialsystem inoflex die Verringerung der Orientierungspolarisation vor allem im Bereich
von 1kHz - 10 MHz der dominierende Faktor ist. Insbesondere ab 3 MHz nimmt dieser
Effekt zu, und immer weniger Dipole konnen sich entlang des elektrischen Feldes orientie-
ren, resultierend in einer signifikanten Relaxation der Dipol-Gruppen. Verglichen mit dem
Frequenzbereich von 1kHz - 3 MHz zeigt das Intervall von 50 Hz - 1kHz hingegen einen
deutlicheren Werteabfall der dielektrischen Konstante. Dieses charakteristische Verhalten
ist als Maxwell-Wagner-Sillars Effekt bekannt und tritt in Konfigurationen auf, in denen
Bereiche unterschiedlicher Leitfahigkeit auftreten. Vor allem in organischen-anorganischen
Nanokompositen weist der Polymerbereich eine zu den Nanopartikeln verschiedene Leit-
fahigkeit auf. Liegt nun eine gewisse Anzahl an homogen verteilten, leitfiahigen Doménen
vor, die durch isolierende Bereiche separiert sind, kénnen bei niedrigen Frequenzen La-

dungen entlang des Feldlinienverlaufs getrennt werden. Hierdurch entstehen innerhalb der
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Schicht Parallelplattenkondensatoren mit sehr geringem Plattenabstand und hoher Ka-
pazitit, die die dielektrische Konstante der gesamten Schicht erhéhen. Bei ansteigender
Frequenz erfolgt der Wechsel des elektrischen Feldes so schnell, dass die Elektronen nicht
mehr in Phase mit dem Wechselfeld bleiben kénnen, wodurch die dielektrische Konstante
sinkt [SK17]. Dieses Frequenzverhalten wurde im Materialsystem inoflex ebenso wie bei
anderen Nanokompositmaterialien [STO08], [STM09], [RRVR15], [MCM16] sowie nanopar-
tikuldren Proben [ZZW™96], [SK17]| beobachtet.

An dieser Stelle sei angemerkt, dass ebenso Kondensatoren mit einer Aushértetemperatur
von 80°C fiir inoflex untersucht wurden, um potentielle temperaturunterstiitzte Agglo-
merationen der Nanopartikel wahrend des Aushérteprozesses auszuschlieBen. Beziiglich
des kapazitiven Frequenzverlaufs in dem betrachteten Messintervall konnte kein wesentli-
cher Unterschied zu den bei einer Temperatur von 115°C ausgehérteten Kondensatoren
festgestellt werden. Ferner zeigen die homogenen Filme bestehend aus inoflex T3 bzw.
inoflex Z3 aufgrund derselben zugrundeliegenden Polymermatrix keinen signifikanten Un-
terschied beziiglich der physikalischen Parameter wie der Oberflichenrauigkeit und der
Oberflachenenergie, sowie der Resistenz gegeniiber verwendeter Chemikalien. Die Ober-
flacheneigenschaften von inoflex T3 werden in Kapitel 5.2 genauer analysiert.
Abschlieend kann kein qualitativer Unterschied im dielektrischen Verhalten der Filme in-
oflex T3 und inoflex Z3 im betrachteten Frequenzintervall nachgewiesen werden. Wéahrend
Vidor in einer vorangegangen Arbeit die Integration von ZnO-basierten n-Kanal-TFTs
unter der Verwendung des Gate-Dielektrikums inoflex T3 optimiert hatte [Vid17], wid-
met sich diese Arbeit der Prozessoptimierung von p-Kanal-TFTs auf Basis organischer
Halbleitersysteme. Um zukiinftige Integrationsroutinen verschiedener Logikschaltungen
basierend auf einer komplementéren Transistortechnologie moglichst effizient zu gestal-
ten, steht hierfiir die Verwendung eines gemeinsamen Dielektrikums im Vordergrund. Da-
her wird fiir die nachfolgende Prozessoptimierung lediglich das Nanokomposit inoflex T3
verwendet. Ferner sei an dieser Stelle anzumerken, dass die in dieser Arbeit integrierten
TFTs mit inoflex T3 als Dielektrikum ausschliellich in der Bottom Gate Bottom Contact
Architektur integriert werden, um eine Schiadigung des aktiven Halbleitermaterials durch

die Stabilisierungsprozesse der Isolationsschicht auszuschlieflen.
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5.2 Integrationsroutine fiir organische

Dunnschichttransistoren

Im folgenden Kapitel wird der Einfluss verschiedener Strukturierungstechniken auf die
Leistungsfihigkeit der integrierten TFTs analysiert und eine grundlegende Integrations-
routine fiir weiterfithrende Optimierungsmethoden festgelegt. Als aktiver Halbleiter wird
hierfiir ein thermisch aufdampfbares Materialsystem gewéhlt. Thermisch aufgedampfte
Halbleitermaterialien stellen eine wichtige Materialklasse dar, um die Auswirkung einzel-
ner fotolithographischer Prozessschritte auf die Leistungsfidhigkeit integrierter TFTs mit
polymeren Dielektrika zu analysieren. Da auf 16sungsmittelbasierende Prozesse bei der De-
position des Halbleiters verzichtet wird, wirken keine zusétzlichen chemischen und mecha-
nischen Belastungen auf die dielektrische Schicht. Jegliche Variationen in der elektrischen
Leistungsfihigkeit der integrierten TFTs kann daher auf die jeweilige zugrundeliegende

Prozessmodifikation zuriickgefiithrt werden.

Integration

Aufgrund von vorangegangenen Arbeiten von Diekmann [Die07] und Vidor [Vid17] werden
als isolierendes Tréigersubstrat thermisch oxidierte 4” Si-Wafer verwendet. Einen Uber-
blick iiber die im folgenden beschriebenen Prozessablaufe zeigt Abbildung 5.4. Die Struk-
turierung der Gate-Elektrode, bestehend aus einer Kombination aus 50 nm Al und 7nm
Ti, erfolgt mittels optischer Fotolithographie und nasschemischen Atzprozessen analog zu
der in Kapitel 5.1 beschriebenen Integration der Bottom Elektrode der Kondensatoren.
Als Dielektrikum dient eine 150 — 180 nm dicke Schicht inoflex T3. Die Deposition und Sta-
bilisierung der Schicht erfolgt analog zu der ebenso in Kapitel 5.1 geschilderten Methode.
Kontaktoffnungen (engl.: vertical interconnect access, Vias) durch die dielektrische Schicht
werden mittels fotolithographischer und nasschemischer Atzprozesse realisiert. Als Atz-
medium wird eine wassrige NaOH-Losung verwendet; der Ti-Film von 7nm Dicke dient
hierbei als Atzstoppschicht.

Um den Einfluss der unterschiedlichen Strukturierungsprozesse der Source- und Drain-
Elektroden auf die elektrische Leistungsfahigkeit der Diinnschichttransistoren zu analy-
sieren, werden verschiedene Integrationsroutinen realisiert. Fiir die Strukturierung der

Source- und Drain-Kontakte durch einen nasschemischen Atzprozess wird eine 30 nm dicke
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Abbildung 5.4: Ubersicht iiber die analysierten Integrationsprozesse fiir Bottom Gate Bottom
Contact TFTs unter der Verwendung von DNT'T als aktives Halbleitermaterial.
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Gold (Au) Schicht mithilfe des Elektronenstrahlverdampfens ganzfliachig aufgebracht. Die
Depositionsrate betrigt, wie auch bei allen im Folgenden beschriebenen Au-basierten De-
positionsprozessen, 0, 1 nm/s. Im Anschluss werden die Source- und Drain-Gebiete durch
fotolithographische Prozesse und einem Atzmedium, bestehend aus einer wissrigen Lo-
sung aus Kaliumiodid (KI) und lod (I) strukturiert.

Fiir die Lift Off Strukturierung werden die fotolithographischen Prozesse zum einen di-
rekt auf dem Dielektrikum (ungeschiitzt), zum anderen auf einer Opferschicht oberhalb
des Dielektrikums (geschiitzt) durchgefiihrt. Im Fall der ungeschiitzten Probe, wird ei-
ne Fotolackschicht direkt auf dem Gate-Dielektrikum aufgebracht. Im Anschluss an den
Entwicklungsschritt in einer wéssrigen NaOH-Losung wird eine 30 nm dicke Au-Schicht
mithilfe des Elektronenstrahlverdampfens ganzflachig aufgebracht. Die Strukturierung der
Source- und Drain-Elektroden erfolgt durch einen Lift Off Prozess. Im Falle der geschiitz-
ten Probe wurde eine 20nm dicke Al-Opferschicht unter Hochvakuumbedingungen mit
einer Aufdampfrate von 0,1 nm/s ganzflichig auf das Dielektrikum aufgebracht. Der im
Anschluss aufgebrachte Fotolack wird mittels fotolithographischer Prozesse strukturiert
und das dadurch freigelegte Aluminium in den Source- und Drain-Kontaktbereichen durch
einen nasschemischen Atzprozess entfernt. SchlieBlich erfolgt die ganzflichige Deposition
einer 30 nm dicken Au-Schicht unter Verwendung des Elektronenstrahlverdampfens, ge-
folgt von einer Strukturierung mithilfe eines Lift Off Prozesses. Die verbliebene Al-Schicht
wird durch einen nasschemischen Atzprozess entfernt. Alle Proben werden mit Hilfe einer
Reinigungssequenz aus Aceton, Isopropanol und VE-Wasser gereinigt und unter Stickstoff-
fluss getrocknet. AbschlieBend erfolgt die Deposition einer 30 nm dicken DNTT-Schicht
durch thermisches Aufdampfen (siehe Kapitel 4.3.1). Details beziiglich der Zusammenset-
zung der withrend dieser Integrationsroutinen verwendeten Atzlosungen sind im Anhang

aufgefiihrt.

Diskussion

Wie in Kapitel 4.2 bereits beschrieben, fiihrt die Strukturierung der Elektroden durch
nasschemische Atzprozesse aufgrund der isotropen Atzcharakteristik zu einem graduel-
len Flankenanstieg im Elektrodenkantenbereich. Ferner indizieren AFM-Messungen einen
Anstieg der RMS-Werte der Au-Elektrodenoberfliche von 1 nm auf 9, 7 nm infolge der che-
mischen Belastung des Materialsystems mit dem Atzmedium (Abbildung 5.5 (a)). Beide

Faktoren unterbinden eine homogene Oberfliche fiir den Wachstumsprozess des Halblei-
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Abbildung 5.5: (a) AFM-Messung einer angeitzten Au-Oberfliche. (b) Ausgangskennlinienfeld
eines DNTT-basierten TFTs in Bottom Gate Bottom Contact Architektur, des-
sen Source und Drain-Elektroden durch einen nasschemischen Atzprozess struk-
turiert wurden.

termaterials und bilden den Ursprung fiir potentielle Grenzflichenzustdande. Den Einfluss
der Strukturierung der Source- und Drain-Elektroden mit einem nasschemischen Atzpro-
zess (Abbildung 5.4 Links ) auf das Ausgangskennlinienfeld eines DNTT-basierten TFTs
zeigt Abbildung 5.5 (b). Neben den Instabilitdten im elektrischen Betrieb durch Fallenzu-
stinde an der Elektroden-Halbleiter-Grenzfliche weist der TFT reduzierte Eigenschaften
beziiglich der Ladungstrigerinjektion auf. Wie in Kapitel 3.6 bereits erwéhnt, stellen
Kontakteffekte einen wesentlichen Faktor fiir die Limitierung der Leistungsfahigkeit von
Diinnschichttransistoren dar. Es wird ersichtlich, dass eine effiziente Ladungstrigerinjekti-
on, erst ab einem Vpg-Spannungswert < —2 V stattfinden kann. Ebenso wird im Anschluss
ein superlinearer Anstieg des Drain-Stroms I ersichtlich, welcher typischerweise in Sys-
temen mit hohen Kontaktwidersténden auftritt. So kann durch die hohe Diskrepanz zwi-
schen der Austrittsarbeit der chemisch belasteten Au-Elektroden und des HOMO-Niveaus
des Halbleiters DNTT im Grenzbereich eine Schottky-Barriere gebildet werden, welche die
Ladungstrégerinjektion in die halbleitende Schicht limitiert. Dieser Effekt wird durch die
ausgeprigte Anzahl an Grenzflichenzustédnden verstérkt, wodurch die Leistungsfihigkeit
des Bauelements maf3geblich beeinflusst wird.

Um eine homogene Wachstumsoberflache fiir das Halbleitersystem zu gewéhrleisten und
eine damit verbundene Reduzierung der Grenzflichenzustdnde im Kontaktbereich von

Metall und Halbleiter sicher zu stellen, werden im Folgenden die Source- und Drain-
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Abbildung 5.6: Eingangskennlinie und Leckstromverhalten eines Lift Off strukturierten DNTT-
basierten TFTs in Bottom Gate Bottom Contact Architektur. Die NaOH-
basierende Entwicklerlosung war wiahrend des Strukturierungsprozesses fiir eine
Zeitdauer von ~ 10s (a) bzw. ~ 2s (b) in Wechselwirkung mit den Source- und
Drain-Gebieten.

Elektroden durch einen Lift Off Prozess strukturiert > (Abbildung 5.4 Mitte). Abbildung
5.6 (a) zeigt die Eingangskennlinie eines Lift Off strukturierten, DNTT-basierten TFTs,
dessen Dielektrikumsoberfliche im Anschluss an das Entfernen des Fotolacks aus den
Source- und Drain-Gebieten fiir eine Zeitdauer von ca. 10s direkt durch die Entwickler-
16sung belastet wurde. Neben einer Schwellenspannung V7, von —1,5V und einer Ein-
schaltspannung V,,, von —1V zeigt der TF'T eine ausgeprigte Hysterese AVy, und AV,
von 500mV bzw. 1,6 V. Der Subschwellenspannungsstromanstieg S kann auf einen Wert
von 600 mV /dec bestimmt werden. Die Ladungstriagermobilitéit im Sattigungsbereich figq
betrigt lediglich 0,01 cm?V~1s™L.

Kontaktwinkelmessungen an inoflex T3 Schichten, zum einen durchgefiihrt direkt nach
dem Quervernetzungsprozess, zum anderen realisiert im Anschluss an die direkte Inter-
aktion (Dauer t = 10s) mit der verwendeten NaOH-basierten Entwicklerlosung, zeigen
einen Einfluss der alkalischen Losung auf die Oberfldche des Dielektrikums. Die berech-
neten freien Oberflichenenergiewerte mit zugehorigen polaren bzw. dispersen Anteilen
sind in Tabelle 5.1 aufgefiihrt. Eine Anderung des polaren Anteils der freien Oberflichen-
energie des Dielektrikums vor und nach der direkten Interaktion mit der NaOH-Losung
von 27,2 % auf 36,3 % wird ersichtlich. Dieses Ergebnis indiziert einen Einfluss auf die

Bindungsverhéltnisse an der Oberflache des Dielektrikums resultierend in einer erhéhten

2Die Ergebnisse beziiglich des Einflusses des Lift Off Prozesses auf die Leistungsfihigkeit der DNTT-
basierten TFTs wurden teilweise in [2] ver6ffentlicht.
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Tabelle 5.1: Oberflicheneigenschaften von inoflex T'3 unter verschiedenen chemischen Belastun-
gen

inoflex T3 Yo [mN/m] | 4P [mN/m] | 47 [mN/m] | polarer Anteil [%]

quervernetzt 36,4 26,5 9.9 27,2
NaOH-Umgebung 41,9 26,7 15,2 36,3
Al-Atzmedium 44,1 31,5 12,6 28,5

Dichte an ungeséttigten Bindungen und OH-Gruppen. Der isotrope Charakter des Ent-
wicklungsprozesses sowie der Dunkelabtrag des Fotolacks fithren dazu, dass neben den
Source-/ Drain-Gebieten auch der angrenzende Kanalbereich des Transistors beeinflusst
wird. In der Literatur ist bekannt, dass speziell OH-Gruppen an der Oberflache des Di-
elektrikums bzw. im Dielektrikum selbst zu ausgeprigten Hysterese-Erscheinungen fithren
und als Ladungstriagerfallen fungieren kénnen [LKS106], [LKK*07]. Ein weiterer Indika-
tor fiir die Schiadigung des Dielektrikums ist durch den erhohten Leckstrom I;g gegeben.
Fiir das gesamte Messintervall weist I zum Drain-Strom Ip vergleichbare Werte auf, so
dass der integrierte TFT lediglich eine Strommodulation I,,/l,r; von 40 zeigt.
Abbildung 5.6 (b) zeigt hingegen die Eingangskennlinie eines DNTT-basierten TFTs, des-
sen Source- und Drain-Gebiete lediglich eine geringe Wechselwirkung mit der Entwickler-
16sung aufweisen (Zeitdauer o< 2s). Der integrierte TFT weist eine Schwellenspannung Vi,
von —0,7V bei einer Hysterese AV, von lediglich 150 mV auf. Die Einschaltspannung
V,, kann auf —1,2V fiir die Vorwartsmessrichtung bzw. —1,1V fiir die Riickwértsmess-
richtung bestimmt werden. Neben dem optimierten Subschwellenspannungsstromanstieg
S von 250mV /dec weist der TFT aufgrund deutlich geringerer Instabilitdten wéhrend
des elektrischen Betriebs eine Ladungstriagerbeweglichkeit im Sattigungsbereich g, von
0,14 cm?V~1s71 auf. Der reduzierte Leckstrom fiihrt zu einer Strommodulation im Bereich
von 10% — 10*. Hierdurch wird ersichtlich, dass eine prizise Prozesskontrolle essentiell ist,
um einen stabilen elektrischen Betrieb der integrierten TFTs zu gewéhrleisten. Schon ge-
ringfiigige Prozessvariationen wie Schwankungen in der Fotolackdicke konnen schliellich
zu einer ungewollten chemischen Belastung der dielektrischen Oberflache fithren und die
Ausbeute an leistungsfihigen TFTs mafigebend reduzieren. Aus diesem Grund ist ein
Schutz der Isolationsschicht vor den fotolithographischen Prozessen unabdingbar.
Kontaktwinkelmessungen an inoflex T3 zeigen, dass eine Interaktion (Dauer ¢ = 150s) mit
dem fiir die Aluminiumstrukturierung verwendeten Atzmedium keinen signifikanten Un-

terschied beziiglich des polaren Anteils an der freien Oberflichenenergie des Dielektrikums
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Abbildung 5.7: Eingangskennlinie und Leckstromverhalten eines durch eine Al-Opferschicht ge-
schiitzeten DNTT-basierten TFTs in Bottom Gate Bottom Contact Architektur.

bewirkt (siehe Tabelle 5.1). Dies indiziert die chemische Resistenz der isolierenden Schicht
gegeniiber der Atzlosung. Ebenso weist das Atzmedium eine hohe Selektivitéit zwischen
den Materialien Al und Au auf, wodurch eine sichere Strukturierung der Au-Elektroden
gewahrleistet ist.

Abbildung 5.7 zeigt die Eingangskennlinie eines DNTT-basierten TFTs, der wéhrend
der Integration durch eine Al-Opferschicht geschiitzt war (Abbildung 5.4 Rechts). Der
so integrierten TFT weist eine Schwellenspannung V7, und Einschaltspannung V,,, von
—0,7V bei vernachlédssigharer Hysterese auf. Der Subschwellenspannungsstromanstieg

S betragt 200mV /dec bei eine Ladungstrigermobilitit im Sattigungsbereich pig, von

nm

2,14

1,50

1,00

RMS: 0,3nm RMS: 1,7nm
(a) (b)

Abbildung 5.8: AFM-Messungen des Dielektrikums inoflex T3 (a) nach dem Quervernetzungs-
prozess und (b) nach dem Bedampfen und Entfernen einer Al-Schicht.
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0,14 cm?V~'s™! und einer Strommodulation I,,,/I,;; von 10 — 10%.

Abbildung 5.8 zeigt repriasentative AFM-Messungen des quervernetzen Dielektrikums
bzw. des Dielektrikums nach dem Bedampfen und Entfernen einer Al-Schicht. Es wird er-
sichtlich, dass der zusétzlich eingefiithrte Prozessschritt den RMS-Wert des Dielektrikums
von 0,3 —1, 1nm auf 1, 7—2, 1 nm erhoht. Verschiedene Griinde kénnen zur Anderung der
Oberflachenrauigkeit fithren. Zum einen kénnen verbliebene oxidierte Al-Riicksténde auf
der Dielektrikumsoberfliche fiir diese Variation verantwortlich sein. Zum anderen kann
eine hohe Temperaturbelastung durch den Al-Aufdampfprozess lokale Verspannungen der
dielektrischen Schicht bedingen. Obwohl die auf die Schicht auftreffenden Atome ledig-
lich eine kinetische Energie Ej;, von ungefihr 0,1eV [Hill4] besitzen, ergibt sich nach
Elin < kT eine lokale Temperatur von 887 °C, die auf die polymere Matrix des Dielek-
trikums wirkt. Ferner kann eine geringe Wechselwirkung zwischen dem Atzmedium und
der dielektrischen Schicht nicht ausgeschlossen werden. Nichtsdestotrotz kann trotz der
erhohten Oberflachenrauigkeit kein signifikanter Einfluss auf das Kristallwachstum des
Halbleiters DNTT festgestellt werden. Abbildung 5.9 (a) zeigt représentativ eine AFM-
Messung einer 30 nm dicken DNTT Schicht auf inoflex T3, wobei Kristallite mit einem
durchschnittlichen Durchmesser von 150nm ersichtlich werden. Die resultierende grofie
Anzahl an Korngrenzen triagt mafigeblich zur limitierten Ladungstriagerbeweglichkeit der
integrierten TFTs bei. Es bleibt anzumerken, dass die Einfiihrung der zusétzlichen Op-

ferschicht wiahrend der Integration zwar keinen nachhaltigen Einfluss auf die elektrischen

nm
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15
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Abbildung 5.9: (a) AFM-Messung einer 30 nm dicken DNTT Schicht auf inoflex T3. (b) Aus-
gangskennlinienfeld eines geschiitzten DNTT-basierten TFTs in Bottom Gate
Bottom Contact Architektur.
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Parameter der integrierten TFTs hat, die Ausbeute an leistungsfahigen TFTs allerdings si-
gnifikant erhoht. Neben der grolen Anzahl an Korngrenzen in der aktiven Halbleiterschicht
limitieren vor allem Kontakteffekte die Leistungsfahigkeit von Diinnschichttransistoren.
Abbildung 5.9 (b) zeigt das Ausgangskennlinienfeld eines geschiitzten DNTT-basierten
TFTs. Im Anlaufbereich (geringe Drain-Source Spannung Vpg) wird ein superlinearer
Anstieg des Drain-Stroms ersichtlich, hervorgerufen durch die gebildete Schottky-Barriere
im Metall-Halbleiter-Kontaktbereich. Trotz der hierdurch begrenzten Leistungsfiahigkeit
weist der TFT einen Séttigungsstrom Ip g0 von —2,2 A bei einer Gate-Spannung Vs
von —4, 5V auf und zeigt zusammen mit der Eingangscharakteristik vielversprechende Pa-
rameter fiir verschiedene Anwendungsfelder im Niederspannungsbereich. Abbildung 5.10
(a) zeigt die Eingangskennlinien von geschiitzten DNTT-basierten TFTs unterschiedli-
cher Kanalldngen. Signifikante Unterschiede beziiglich der wesentlichen Transistorpara-
meter wie V,,,, Vi, S sowie 1,, /1, werden neben den unvermeidbaren prozessbedingten
Variationen nicht ersichtlich. Beispielsweise kann eine inhomogene Verteilung der Na-
nopartikelkomponenten im Dielektrikum dessen Quervernetzungsprozess und damit die
Bindungsverhéltnisse beeinflussen. Ebenso hat die Dimensionierung der Gate-Elektrode
einen nachhaltigen Einfluss auf die Depositionsqualitit der Isolation (siehe Kapitel 5.8).
Nichtdestotrotz zeigt Abbildung 5.10 (b) die typische, aus der MOSFET-Technologie be-
kannte, lineare Abhéngigkeit des Drain-Stroms I von der reziproken Kanalldnge L. All
dies zeigt die Stabilitéit der entwickelten Integrationsroutine, welche die Basis fiir die wei-

terfithrenden Optimierungsprozesse bildet.
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(a) (b)
Abbildung 5.10: (a) Eingangskennlinien von geschiitzten DNTT-basierten Bottom Gate Bottom

Contact TFTs unterschiedlicher Kanalléngen, sowie (b) Skalierungsverhalten
des Drain-Stroms von geschiitzen TFTs als Funktion der reziproken Kanallénge.
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5.3 Diinnschichttransistoren mit Cg-BTBT

In diesem Abschnitt wird auf Grundlage der im vorangegangenen Kapitel entwickelten
Integrationsroutine ein Prozessverlauf fiir die Herstellung von TFTs unter Verwendung ei-
nes losungsmittelbasierten organischen Halbleitermaterials vorgestellt. Die so integrierten
TFTs wurden beziiglich ihrer elektrischen Eigenschaften charakterisiert und hinsichtlich
der Auswirkung des verwendeten Losungsmittels auf die TFT-Charakteristika analysiert.
Als aktiver Halbleiter wurde das Materialsystem Cg-BTBT verwendet, dass eine hohe

Loslichkeit in organischen Losungsmitteln aufweist.

Integration

Die Transistortemplate werden analog zu der in Kapitel 5.2 beschriebenen Routine unter
der Verwendung einer Al-Opferschicht hergestellt. Schliellich erfolgt die Integration von
zwei unterschiedlichen Probentypen. Den schematischen Aufbau beider Probentypen zeigt
Abbildung 5.11. Zum einen wird die Deposition der Halbleiterlésung im Anschluss an die
Herstellung des Transistortemplats durchgefiihrt. Zum anderen erfolgt vor der Halblei-
terdeposition eine Sequenz aus nasschemischen Behandlungen zur Optimierung der Be-
netzungseigenschaften der Halbleiterlosung auf dem Gate-Dielektrikum inoflex T3 durch
selbstorganisierte Monoschichten. Die Strukturformeln der verwendeten selbstorganisier-
ten Monoschichten zeigt Abbildung 5.12. Das Transistortemplat wird fiir eine Zeitdau-
er von t = 15min mit einer Losung, bestehend aus 160 pl 3-Aminopropyltriethoxysilan
(APTES) in 80ml Chloroform, bedeckt. Zur Vermeidung einer Kreuzreaktion zwischen
APTES und den Au-Kontaktelektroden wird zuvor eine zusétzliche nasschemische Be-
handlung des Transistortemplats in einer Losung, bestehend aus 160 ul 1-Octanthiol in

80 ml Ethanol, fiir eine Zeitdauer von ¢t = 90 min durchgefiihrt. Fiir beide Probentypen

1-Octan-
[ G |

Au D ITI . APTES

inoflex T3 [] Substrat Substrat [] Al+Ti

(a) (b)

Abbildung 5.11: Schematischer Aufbau eines Cg-BTBT-basierten TFTs (a) ohne und
(b) mit Oberflichenmodifikation (S: Source, D: Drain, G: Gate).
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CgH1gS CoHy3NO3Si
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H;0 ~_ 0

HS
1-Octanthiol 3-Aminopropyltriethoxysilan

(a) (b)

Abbildung 5.12: Strukturformeln der verwendeten selbstorganisierten Monoschichten
(a) 1-Octanthiol und (b) APTES.

erfolgt die Deposition des Halbleitermaterials mittels eines Drop Casting Prozesses auf

einem angewinkelten Substrat (siehe Kapitel 4.3.2).

Diskussion

Die Bestimmung des Einflusses der verwendeten molekularen Monolagen (1-Octanthiol
und APTES) auf die Oberflicheneigenschaften von inoflex T3 und Au wurde anhand von
Kontaktwinkelmessungen durchgefiihrt. Eine Beurteilung des Einflusses erfolgt beziiglich
der Differenz der freien Oberflachenenergie v, von Referenz- und modifizierter Oberfla-
che. So indiziert die Anderung von 7 eine Wechselwirkung zwischen 1-Octanthiol und
der Au-Oberfliche, wihrend kein Einfluss auf die Oberfliche des Dielektrikums inoflex
T3 beobachtet wird. Ebenso kann ein Einfluss der Fliissigkeit APTES auf die Oberfliche
von inoflex T3 nachgewiesen werden. Eine Zusammenfassung der Ergebnisse der freien
Oberfliachenenergie ist in Tabelle 5.2 gegeben.

Eine Analyse beziiglich des Grades der Kristallinitit des aufgebrachten Halbleitermate-
rials erfolgte mit Hilfe der Polarisationsmikroskopie in der physikalischen Chemie (AK
Kitzerow) der Universitidt Paderborn. Hierzu werden die integrierten Cg-BTBT-basierten
TFTs in den Strahlengang eines Leica-Mikroskops zwischen zwei gekreuzten Polarisatoren
gebracht und die Halbleiterschicht beziiglich ihrer doppelbrechenden Eigenschaften und
auftretenden Interferenzeffekten analysiert. Abbildung 5.13 zeigt Kreuzpolarisationsbilder
eines integrierten TFTs unter verschiedenen Rotationswinkeln des Substrates. Der Halb-
leiter Cg-BTBT wird als streifenformige Struktur mit starken doppelbrechenden Eigen-
schaften ersichtlich. Ebenso weisen die Streifen eine gleiche Farbgebung sowie Helligkeit

auf, wodurch eine monokristalline Struktur indiziert wird [FZJ13]. Ferner bewirkt eine
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Tabelle 5.2: Oberflacheneigenschaften von inoflex T3 und Au nach unterschiedlichen chemischen

Behandlungen
inoflex T3 | v [mN/m] | 4P [mN/m] | 4" [mN/m] | polarer Anteil [%]
quervernetzt 41,5 30,0 11,5 27,8
1-Octanthiol | 43,3 31,1 12,2 28,1
APTES 40,1 33,4 6,7 16,7
Au vst [MN/m] | 4P [mN/m] | 4 [mN/m] | polarer Anteil [%]
unbehandelt 47,5 42,5 5,1 11,0
1-Octanthiol 22,9 22,5 0,4 2,0

Rotation des Substrats um 45 ° eine simultane Anderung der Helligkeit der Halbleiterstrei-
fen, welches auf die gleiche Orientierung dieser hindeutet [LLX"12], [LLK"12]. Es zeigt
sich, dass auf homogenen Oberflichen die Deposition von einkristallinen streifenférmigen
Strukturen iiber den vollstdndigen Transistorbereich méglich ist.

SchlieBlich werden die so integrierten TFTs beziiglich ihrer elektrischen Eigenschaften
analysiert. Abbildung 5.14 zeigt die Eingangskennlinien eines Cg-BTBT-basierten TFTs
ohne Oberflichenmodifikation unter dem Einfluss von elektrischen Belastungen unter-
schiedlicher Zeitdauern. Verschiedene vorangegangene Untersuchungen zeigten, dass eine
wiederholende Durchfithrung von Eingangskennlinien-Messungen zu einer stetigen Opti-

mierung der TFT-Charakteristika fiihrten 3. Daraufhin werden systematische

(a)

Abbildung 5.13: Kreuzpolarisationsbilder eines integrierten TFTs unter einem Rotationswinkel
des Substrates von (a) 0° und (b) 45°. Rotes Rechteck: Das Halbleitermaterial
Cg-BTBT wird als streifenformiger Kristall ersichtlich.

3Die Ergebnisse beziiglich der Oberflicheneigenschaften von inoflex T3 und der elektrischen Eigenschaf-
ten von Cg-basierten TFTs wurden teilweise in [19] versffentlicht.
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Abbildung 5.14: Eingangskennlinien eines Cg-BTBT-basierten Bottom Gate Bottom Contact
TFTs ohne Oberflichenmodifikation unter dem Einfluss einer elektrischen Be-
lastung (Vps = =5V, Vigs = —8 V) unterschiedlicher Zeitdauern.

Analysen beziiglich dieses Effekts durchgefiihrt. So wird der TF'T im Folgenden einer
konstanten elektrischen Belastung mit einer Drain-Source-Spannung Vpg = —5V und
einer Gate-Source-Spannung von Vgg = —8V fiir eine Zeitdauer von ¢ = 45 min aus-
gesetzt, wobei eine erneute Charakterisierung nach jeweils 15 min stattfindet. So weist
der integrierte TF'T im Anschluss an die Deposition des Halbleitermaterials lediglich li-
mitierte elektrische Charakteristika auf. Die Strommodulation I,,/l,¢; kann auf 2 - 102
bestimmt werden, wihrend die Einschaltspannung V,,, einen Wert von —2,2V bei einer
Hysterese AV, von 1,2V aufzeigt. Ebenso weist der TF'T in Vorwértsmessrichtung einen
Schwellenspannungswert Vry, von —3,4 V, einen Subschwellenspannungsstromanstiegswert
S von —2,7V /dec sowie eine niedrige Ladungstragermobilitit im Sattigungsbereich pig,,
von 9 - 107°cm?V~1s7! auf. An dieser Stelle sei anzumerken, dass schon wihrend der
Messung in Riickwértsrichtung Vi, und S auf einen Wert von —1,4V bzw. —0,7V /dec
verdndert werden und /., um fast eine Dekade auf einen Wert von 6 - 10~ cm?V 15!
ansteigt. Ferner wird mit zunehmender elektrischen Belastungsdauer eine stetige Ver-
besserung der Leistungsfihigkeit des TFTs ersichtlich, so dass nach einer Zeitdauer von
t = 45min eine Optimierung von fisq und I, /I,r; um nahezu zwei Dekaden auf einen
Wert von 0,02 cm?V~—ts™! bzw. 2 - 10* ersichtlich wird. Ebenso verschiebt sich sowohl die
Schwellenspannung V7, auf einen Wert von —0,9V in Vorwérts- bzw. —0,2V in Riick-
wértsmessrichtung als auch die Einschaltspannung V,,, auf einen Wert von —0,2V mit
einer deutlich reduzierten Hysterese AV,,, von 0,2 V. Ferner kann der Subschwellenspan-
nungsstromanstieg S auf einen Wert von —0,3V /dec bestimmt werden. Der Grund fiir

dieses Verhalten wird zu einem spéteren Zeitpunkt in diesem Kapitel diskutiert.
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Es zeigt sich, dass die Ausbeute an funktionsfahigen TFTs mit unter 20 % gering ist. Als
Grund sind die Benetzungseigenschaften der Halbleiterlosung auf dem TFT-Templat zu
nennen. Mittels Oberflaichenmodifikationen durch selbstorganisierende Monolagen kén-
nen die Benetzungseigenschaften von Fliissigkeiten auf Substratoberflichen mafigebend
beeinflusst werden. So kann der Kontaktwinkel des verwendeten Loésungsmittels 1, 2-
Dichlorbenzol auf einer nativen inoflex T3 Oberfliche auf 34, 2 ° bestimmt werden. Durch
eine Oberflichenmodifikation mit APTES kann der Kontaktwinkel der Dielektrikumso-
berflache schliellich auf 6 ° reduziert werden, resultierend in einer mafigeblichen Verbes-
serung der Depositionsqualitit der Halbleiterschicht. Neben der hierdurch signifikanten
Erhéhung der Ausbeute an leistungsfihigen Diinnschichttransistoren (iiber 70 %), zeigt
sich ebenso eine deutliche Reduzierung der benétigten Dauer der elektrischen Belastung
zur Realisierung von leistungsfihigen TFTs. Abbildung 5.15 (a) zeigt repriisentativ die
zeitliche Anderung des Drain-Stroms Ip bei einer elektrischen Belastung von Vpg = —5V
und Vs = —8 V. So ist Ip durch einen anféinglichen superlinearen Anstieg gekennzeich-
net, um schlieflich in einen linearen Anstiegsbereich iiberzugehen. Ab einem Zeitpunkt
ts ~ 12min zeigen sich lediglich marginale Variationen, sodass von einem konstanten
Stromverhalten des TFTs ausgegangen werden kann. Abbildung 5.15 (b) zeigt die Ein-
gangskennlinien des betrachteten TFTs vor und im Anschluss an die elektrische Belastung.
Wiederum wird eine Optimierung der elektrischen Parameter des Diinnschichttransistors

ersichtlich. So reduziert sich der Betrag der Schwellenspannung, da sich Vi, von —2,2V

-1.0 105 T T T T T T
' ' Elektrischer Stress
] 6] 0Omin ——
-0.84 1073 tsmin -
1 1074 vorwarts —— 4
-0,6 —— riickwarts —— A
—_ i —_ f V. .=-5V ]
< < 8 i oS
2 _04- = 1073 i L=3pum, W =500 um7
o ’ —o 1 3
10° 4 l/
-0‘2_ e,
00: L=3pm, W =500 um | 107
’ Elektrischer Stress: V  =-5V,V =-8V
0 2 4 6 8 10 12 14 4 2 0 -2 -4 -6
Zeit (min) Vs (V)

(a) (b)

Abbildung 5.15: (a) Zeitliche Anderung des Drain-Stroms eines Cg-BTBT-basierten Bottom Ga-
te Bottom Contact TFTs mit Oberflichenmodifikation unter dem Einfluss einer
elektrischen Belastung (Vps = =5V, Vgg = —8V. (b) Eingangskennlinien des
zugehorigen TFTs vor und im Anschluss an die elektrische Belastung.
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in Vorwértsmessrichtung auf einen Wert von —0,9V erhoht. Ebenso wird eine deutli-
che Optimierung der Hysterese AVy, von —0,9V auf —0,3V erreicht. Ferner verschiebt
sich V,,, von —1,7V mit einer Hysterese AV,,, von 0,5V auf einen Wert von 0,5V und
einem AV,,-Wert von 0,3 V. Die Strommodulation I,,/I,;; sowie fis, steigt um nahe-
zu vier Dekaden von 10 auf 2 - 10* bzw. von 2 - 107 %cm?V~—!s! auf 0,05 cm?V~!s~!. Der
Subschwellenspannungsstromanstieg S kann schliellich auf —0,2V/dec bestimmt werden.
Abbildung 5.16 (a) zeigt das zugehorige Ausgangskennlinienfeld des Cg-BTBT-basierten
TFTs, wobei im Zuge des superlinearen Anstiegs im niedrigen Vpg-Bereich ein ausgeprég-
ter Kontaktwiderstand ersichtlich wird.

Der TFT wurde nach einer Zeit von 17h erneut vermessen (siche Abbildung 5.16 (b)).
Es wird eine geringe Verschiebung von Vp, und V,, sowie eine Reduzierung von pig,
auf 0,01 cm?V~ts~! ersichtlich, wobei dies auf potentielle Fallenzustéinde im Dielektrikum
bzw. an der Halbleiter-Dielektrikum-Grenzfliche, die wihrend des elektrischen Betriebs
gesittigt werden, zuriickgefithrt werden kann. Ebenso kann eine Absorption von Luft-
feuchtigkeit durch die einzelnen TFT-Komponenten nicht ausgeschlossen werden. Nichts-
destotrotz zeigt sich, dass die elektrische Charakteristik des TFTs nicht auf die Parameter
vor der elektrischen Behandlung zuriickfillt. Einen moglichen Erklarungsansatz bietet die
potentielle Wechselwirkung zwischen der Halbleiterlésung und dem Dielektrikum inoflex
T3, die zu einem Elektret-dhnlichen Verhalten fiihrt. So kann die Wechselwirkung wéhrend

des Depositionsprozesses zur Ausbildung einer willkiirlichen Anordnung von Dipolen an

. ! . ' i 10-5 T T T T T T T T
V=0V bis-5Vin-0,5V —=— nach elektrischem Stress ——
24 L=3um, W=500pum | 10°4 ——17 h spater —— e

—=— vorwarts ——
1074 —=— rlckwarts ——

3 < 10°4 ;
o =
10-9- 3
V. =-5V

107+ L=3pm, W=500pm 3

0 T T T T T T

0 4 2 0 -2 -4 -6

Vs V)

(b)

Abbildung 5.16: (a) Ausgangskennlinienfeld des betrachteten Cg-BTBT-basierten TFTs mit
Oberflichenmodifikation. (b) Vergleich der Eingangskennlinien des betrachteten
TFTs im Anschluss an die elektrische Belastung sowie einer erneuten Messung
nach 17 h.
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der Halbleiter-Dielektrikums-Grenzfliche fithren. Diese werden wihrend der elektrischen
Belastung unter dem Einfluss der resultierenden elektrischen Feldstiarke E stetig entlang
des Feldlinienverlaufs ausgerichtet, sodass sich ab dem Zeitpunkt ¢, eine Anordnung von
quasi-permanent ausgerichteten Dipolen bildet. Hierdurch wird die kapazitive Kopplung
des Gates optimiert. Hierbei sei anzumerken, dass diese Ausrichtung der Dipole durch
den elektrischen Stromfluss im Halbleiter unterstiitzt wird, da die Ladungen im Kanalbe-
reich als positiv geladene Elektrode des Metall-Isolator-Halbleiter-Kondensators fungie-
ren. Ferner ist die finale Orientierung der Dipole abhéngig von den angelegten Spannungs-
potentialen an den Source- und Drain-Elektroden, da diese einen mafigebenden Einfluss
auf den resultierenden elektrischen Feldlinienverlauf besitzen. Abbildung 5.17 zeigt die
Eingangskennlinien eines Cg-BTBT-basierten TFTs, vermessen mit unterschiedlichen Be-
schaltungskonfigurationen (siehe Abbildung 5.18). So wurde der TFT in der ersten Mess-
konfiguration direkt im Anschluss an eine elektrische Belastung (¢ = 15 min, Vpg = =5V,
Ves = —8V) vermessen. Im Anschluss an den ersten Messdurchlauf (Konfiguration 1)
erfolgte das Tauschen der Source- und Drain-Potentiale fiir den zweiten Messdurchlauf
(Konfiguration 2). Schliefllich wurde der TFT direkt im Anschluss an das Tauschen der
Spannungspotentiale sowie nach einer erneuten elektrischen Belastung vermessen. Es wird
ersichtlich, dass der Wechsel der Elektrodenpotentiale zu einer elektrischen Charakteristik
ahnlich der eines TFTs vor einer elektrischen Belastung fiihrt. Im Anschluss an eine er-
neute elektrische Belastung kann eine Regeneration des elektrischen Verhaltens festgestellt

werden. Daher kann zum vorher beschriebenen Einfluss der Dipolorientierung auf die ka-

10 . T

Elektrischer Stress VD'S = _é \ '
15 min (Kopfig. 1) L=5 um, W =500
—+— —=— 0min (Konfig. 2)
10%4—— > 15min (Konfig. 2) %

1074

107+
<
:D 10-8_
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-10 |
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Abbildung 5.17: Eingangskennlinien eines Cg-BTBT-basierten Bottom Gate Bottom Contact
TFTs mit Oberflichenmodifikation unter verschiedenen Beschaltungskonfigu-
rationen und unterschiedlichen Zeitdauern einer elektrischen Belastung (Vpg =
-5V, Vgs = —8V).
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Konfiguration 1 Konfiguration 2
GND Vb Vb GND
Au [] ] ] O] Al4+Ti
Substrat Substrat
Ve Ve

(a) (b)

Abbildung 5.18: Unterschiedliche Beschaltungskonfigurationen des TFTs. (a) Erste Messkonfi-
guration und (b) zweite Messkonfiguration.

pazitiven Kopplungseigenschaften, ein zusétzlicher Effekt dieser auf die Eigenschaften des
Metall-Halbleiter-Ubergangs nicht ausgeschlossen werden. So ist in der Literatur bekannt,
dass Polarisationseffekte die Hohe der Schottky-Barriere beeinflussen kénnen [KAS00],
resultierend in der mafigebenden Beeinflussung der Injektionseigenschaften elektrischer
Bauelemente.

An dieser Stelle sei anzumerken, dass sich im Zuge dieser Arbeit dieses elektrische Ver-
halten lediglich auf 16sungsmittelbasierte TF'Ts mit Cg-BTBT beschrankt und bei der
Nutzung von thermisch aufgedampften Halbleitermaterialien nicht nachgewiesen werden
konnte. Um eine sichere Zuordnung der Variationen in der elektrischen Leistungsfahigkeit
der integrierten TFTs zu der jeweiligen zugrundeliegenden Prozessmodifikation gewéhr-
leisten zu koénnen, findet die in den folgenden Kapiteln beschriebenen Prozessoptimie-
rungen daher unter der Verwendung von thermisch aufgedampften Halbleitermaterialien
statt.

5.4 Selbstjustierte Diinnschichttransistoren

Wie in Kapitel 1 erwéhnt, finden Diinnschichttransistoren unter anderem bereits Anwen-
dung als Schaltungselemente im Marktsegment der Bildschirm-Technologie. Ein wichtiger
Leistungsparameter von TFTs als Schaltungselement ist durch die Transitfrequenz fr ge-
geben, welche die Frequenz angibt, bei der der Verstarkungsfaktor fiir elektrische Signale

den Wert 1 annimmt. Im Allgemeinen gilt fiir die Transitfrequenz

fr= (@ - 1) on (5.1)

|’Lg| N B 27’[’0@
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wobei ip bzw. i den Klein-Signal Drain- und Klein-Signal Gate-Strom, g, die Klein-
Signal Transkonduktanz und Cg die Gate-Kapazitiit, zusammengesetzt aus der Uberlap-
pung zwischen Kanalbereich und Gate-Elektrode sowie den Source- und Drain-Kontakten
und der Gate-Elektrode, beschreiben [Klal0]. Hierbei stellt die Uberlappung zwischen
den Kontaktelektroden einen parasitiaren, kapazitiven Anteil dar, der die Transitfrequenz
limitiert. Durch Approximation der Gate-Kapazitit Cg als Summe der geometrischen
Gate-zu-Kanal und Gate-zu-Kontakt Kapazitdten sowie unter Verwendung des mathema-
tischen Zusammenhangs von g,,, gegeben durch Gleichung 3.27, ergibt sich fiir Gleichung
5.1

pesf Vs
B _ 5.2
fT 27TL<L + Lov,GS + LOU,GD) ( )

Hierbei entspricht pi.rs der effektiven Ladungstrégermobilitdt, L der Kanallinge und
Loy s und Ly, gp den parasitidren Gate-zu-Source bzw. Gate-zu-Drain Uberlappungen
[Klal8]. Es wird ersichtlich, dass die Schaltungseigenschaften der TFTs nachhaltig durch
die GroBe der Uberlappungen beeinflusst werden und eine Reduktion dieser fiir die Leis-
tungsoptimierung unabdingbar ist. Fiir weiterfithrende theoretische Abschitzungen der
Transitfrequenz in Abhiingigkeit von den Uberlappungsbereichen sei auf Publikationen
von Klauk [Klal8] und Kim [Kim19] verwiesen.

Die in den vorangegangenen Kapiteln vorgestellte Integrationsroutine fithrt aufgrund der
Prozessfithrung zwangsliufig zu ausgeprigten Uberlappungsbereichen. Im Jahr 1964 stell-
ten Klasens und Koelmans ein alternatives Integrationskonzept vor [KK64], um den Uber-
lappungsbereich zwischen den Kontaktelektroden durch einen Selbstjustierungsprozess zu
reduzieren. In den nachfolgenden Jahrzehnten wurde das auf dem Halbleiter Zinndioxid-
(SnO,) basierende Prinzip von verschiedenen Forschungsgruppen adaptiert und auch auf
andere Halbleitersysteme wie a-Si:H [KTK*82], [BPSM89], [CKL"06], Indium-Gallium-
Zink-Oxid (a-IGZO) [KKRJ11] oder Pentacen [HMN™04] iibertragen. Alle genannten Ad-
aptionen vereinen allerdings die Verwendung eines anorganischen Materialsystems als Di-
elektrikum. In diesem Kapitel wird zum einen eine Integrationsroutine vorgestellt, die
die Idee der Selbstjustierung auf das dielektrische Nanokomposit inoflex T3 iibertragt.
Zum anderen wird der Einfluss der Reduzierung des Uberlappungsbereichs auf die elek-
trischen Eigenschaften der integrierten TFTs diskutiert. Fiir diesen Prozessablauf wurde
ein Maskenlayout, bestehend aus vier Integrationsebenen, konzipiert, um die gemeinsame

Integration von konventionellen (nicht selbstjustiert) sowie selbstjustierten Einzeltransis-
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toren, Inverter-Strukturen und Ringoszillatoren sowohl in Bottom Gate- als auch Top

Gate-Architektur zu erméoglichen 2.

Integration

Um eine fotolithographische Integration von TFTs mit selbstjustierten Kontakten zu er-
moglichen, werden als Substrate 4”7 Borosilikatglas-Wafer (BOROFLOAT33, bezogen von
SIEGERT WAFER GmbH) gewahlt. Durch ihre hohe Transmission im UV-A und sichtba-
ren Wellenldngenbereich von ca. 90 % [SCH| gewihrleisten sie eine ausreichende Transpa-
renz im Wellenléngenspektrum der verwendeten Belichtungsanlage sowie im sensitiven Be-
reich des verwendeten Fotolacks. Um die Auswirkung der GroBe der Uberlappungsbereiche
auf die elektrischen Eigenschaften der TFTs zu analysieren, werden sowohl konventionel-
le (nicht selbstjustiert) als auch selbstjustierte TFTs integriert. Fiir den konventionellen
TFT-Aufbau erfolgt die Integration analog zur der in Kapitel 5.2 vorgestellten Routine mit
einer Al-Opferschicht. Aufgrund des Unterschieds zwischen den thermischen Leitfahigkei-
ten des hier verwendeten Borosilikatglas-Substrats und des vorangegangenen Si-Substrats
erfolgt eine Anpassung von fotolithographischen Prozesszeiten (siche Anhang).

Eine Ubersicht iiber den angepassten Prozessablauf fiir die selbstjustierenden TFTs zeigt
Abbildung 5.19. Die Integration inklusive der Deposition der Opferschicht erfolgt ana-
log zur konventionellen Routine. Im Anschluss an das Aufbringen des Fotolacks mittels
Schleuderbeschichtung erfolgt allerdings dessen Belichtung von der Riickseite des Sub-
strats. Hierbei werden sowohl die integrierten Gate-Elektroden als Maskenebene als auch
einer Quarzglasmaske zur Definition der aktiven Transistorfliche verwendet. Das Kanalge-
biet wird durch die Dimensionierung der Gate-Elektrode definiert. Die verwendete, diinne
Al-Opferschicht weist eine ausreichende Transparenz im Wellenléngenbereich der verwen-
deten Belichtungsanlage auf, allerdings kénnen Dichtevariationen in der Opferschicht so-
wie Inhomogenitéten in der Fotolackdicke zu Abschattungseffekten fithren. Daher erfolgt
im Anschluss an den Belichtungsprozess durch das Substrat eine kurze ganzflichige Belich-
tung von der Frontseite des Substrats. Hierdurch kann die Ausbeute an leistungsfihigen
TFTs von einem Anteil von ca. 30 % je Substrat auf ca. 70 % erhoht werden. Schliellich

erfolgt der Prozessablauf im Weiteren analog zur Integration der konventionellen TFTs.

4Die Entwicklung des Maskenlayouts sowie des Integrationsprozesses der Selbstjustierung fand in Ko-
operation mit Fébio F. Vidor (Universitit Paderborn / UFRGS) statt.
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Belichtung durch das Substrat
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Abbildung 5.19: Ubersicht iiber die Prozessfolge zur Integration von selbstjustierten Bottom Ga-
te Bottom Contact TFTs unter der Verwendung von DNTT als aktives Halb-
leitermaterial.

Diskussion

Die Bestimmung der elektrischen Charakteristika von DNTT-basierten TFTs erfolgt durch
unterschiedliche Beschaltungen der integrierten konventionellen und selbstjustierten TFTs
(siche Abbildung 5.18). So wurden nach dem ersten Messdurchlauf (Konfiguration 1)
die Elektrodenpotentiale fiir den zweiten Messdurchlauf getauscht (Konfiguration 2). Im
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Anschluss erfolgte erneut ein Messdurchlauf in der Ausgangskonfiguration. Der Uberlap-
pungsbereich der Kontakt-Elektroden mit der Gate-Elektrode wurde mit Hilfe eines LEXT
OLS4000 3D Laser Measuring Microscope der Olympus GmbH bestimmt.

Abbildung 5.20 (a) zeigt die Eingangskennlinie eines konventionellen DNTT-basierten
TFTs. In Konfiguration 1 kann die Schwellenspannung V;;, und die Einschaltspannung V,,,
aufgrund einer vernachlédssighbaren Hysterese zu —2,1V bzw. —1,7V bestimmt werden.
Der Subschwellenspannungsstromanstieg S betragt 400mV/dec bei einer Ladungstri-
germobilitdt im Sittigungsbereich 15, von 0,04 cm?V—1s™1. Die Strommodulation I, /I,y
kann schlieBlich zu 5-10% bestimmt werden. In der aus dem Messdurchlauf in Konfiguration
2 resultierenden Eingangskennlinie hingegen verschieben sich Vi, und V,,, trotz vernach-
lassighbarer Hysterese zu —1,9V bzw. —1,4V. Ungeachtet dem gleichbleibendem Sub-
schwellenspannungsstromanstiegs reduziert sich jig,; auf einen Wert von 0,01 cm?V—1s71.
Die Werte fiir 1,,/l,r; variieren schliefllich je nach Messrichtung zwischen 1 - 10* und
2 - 10 fiir den Vorwiirts- bzw. Riickwiirtsdurchlauf °. Es wird ersichtlich, dass je nach
Beschaltung eine Variation der TFT-Parameter vorliegt. Der Grund hierfiir ist bei den
Uberlappungsbereichen zwischen den Source- / Drain- und der Gate-Elektrode zu suchen.
So wurde das Maskenlayout so konzipiert, dass zwischen dem Kanal- und Gate-Bereich
trotz potentieller Justierungenauigkeiten eine sichere kapazitive Kopplung gewéhrleistet

ist. Bei symmetrischer Justierung betrigt der Uberlappungsbereich zwischen Source-/

T T T T T T T T T T -1 ,0 T T T T T T T
Konfiguration 1 V=0V bis -6Vin-1V
1084 —— Konf!gurat!on 2—— L =10pum, W =500 ym
—+ Konfiguration 1 —— nicht selbstjustiert

_ 10%4
< .
= 15| vorwérts
[}
B 107+ ]
VDs='5V ) i
3 L=10um, W =500 um I, rickwarts 4
1o | Nicht selbstjustiert ——
10° T T . . i :
4 2 0 -2 4 6

Ves (V)

(a)

Abbildung 5.20: (a) Eingangskennlinien eines DNTT-basierten TFTs in der konventionellen Bot-
tom Gate Bottom Contact Architektur unter verschiedenen Beschaltungskonfi-
gurationen. (b) Zugehoriges Ausgangskennlinienfeld des integrierten TFTs.

®Die Ergebnisse beziiglich des Einflusses der Uberlappungsbereiche zwischen Source-/ Drain- und Gate-
Elektrode auf die Leistungsféhigkeit der DNTT-basierten TFTs wurden teilweise in [9] veroffentlicht.
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Abbildung 5.21: Optische Konfokalmikroskopaufnahme eines DNTT-basierten TFTs in (a) kon-
ventioneller und (b) selbstjustierender Bottom Gate Bottom Contact Archi-
tektur gleicher Kanalldnge (S: Source, D: Drain, G: Gate, W: Kanalweite, L:
Kanalldnge). Die violetten Bereiche entstehen durch Interferenzeffekte und in-
dizieren die Uberlappung zweier Metallisierungsebenen getrennt durch inoflex
T3.

Drain- und Gate-Elektrode jeweils 5 um, wobei Justierungenauigkeiten zu Asymmetrien
fithren konnen. Abbildung 5.21 (a) zeigt eine reprisentative optische Mikroskopaufnah-
me eines konventionellen TFTs. Es wird ersichtlich, dass die Kontakt-zu-Gate-Elektroden
eine asymmetrische Uberlappungslinge von 6 ym bzw. 4 ym aufweisen (violetter Bereich
oberhalb der Gate-Elektrode) und daher unterschiedlich groie Bereich fiir die Ausbildung
moglicher Defektstellen im Dielektrikum bilden. So kénnen schlieBlich gréfiere Uberlap-
pungen der Source-zu-Gate Elektrode einen erhéhten Strom I,;; des TFTs begiinsti-
gen, resultierend in einer geringeren Strommodulation sowie verringerten Einschalt- und
Schwellenspannungen.

Das Ausgangskennlinienfeld des DNTT-basierten TFT ist in Abbildung 5.20 (b) darge-
stellt. Der maximale Drain-Strom I von —0, 75 uA bei einer Gate-Source-Spannung von
Vas = —6V wird durch den hohen Kontaktwiderstand der Metall-Halbleiter-Grenzflache,
ersichtlich durch den superlinearen Anstieg von Ip im Anlaufbereich des TFTs, limitiert.
Nichtsdestotrotz zeigen sowohl Abbildung 5.22 (a) als auch Abbildung 5.22 (b) den aus
der MOSFET-Technologie bekannten linearen Zusammenhang des Drain-Stroms mit der
Weite W bzw. der reziproken Kanalldnge 1/L des Transistors. Dies indiziert den erfolg-
reichen Transfer der Integrationsroutine auf Substrate bestehend aus Borosilikatglas.
Abbildung 5.23 (a) zeigt die Eingangskennlinie eines DNTT-basierten TFT mit einer
selbstjustierten Kontaktkonfiguration. Unabhéngig von der Beschaltung kann die Schwel-
lenspannung V7, und die Einschaltspannung V,, bei vernachlidssigbarer Hysterese auf
—1,5V bzw. —1,2V bestimmt werden. Der Subschwellenspannungsstromanstieg S be-

trigt 300 mV/dec bei einer Strommodulation I,,,/I,¢; von 10°. Die Ladungstrigerbeweg-
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Abbildung 5.22: Skalierungsverhalten des Drain-Stroms von konventionellen Bottom Gate Bot-
tom Contact DNTT-basierten TFTs als Funktion (a) der Kanalweite und (b)
der reziproken Kanallénge.

lichkeit im S#ttigungsbereich fiz,; kann zu 0,12 cm?V~1s™! bestimmt werden. Die Opti-
mierung dieser Parameter, verglichen mit den Parametern konventioneller TFTs, ldsst
sich vor allem auf die Verringerung der Anzahl einflussnehmender Defektstellen durch die
Reduzierung der Uberlappungsbereiche zuriickfithren. Abbildung 5.21 (b) zeigt eine re-
présentative optische Mikroskopaufnahme eines selbstjustierten TFTs. Die Uberlappungs-
linge der Kontakt-zu-Gate-Elektrode weist einen symmetrischen Wert von 0,3 um auf
(violetter Bereich oberhalb der Gate-Elektrode). Fiir die Selbstjustierung wird der Uber-
lappungsbereich hauptsichlich durch Streu- und Brechungseffekte in der dielektrischen
Schicht und den unterschiedlichen Brechungsindizes der verwendeten Materialien (Grenz-
flichen: Luft/ Quarzglasmaske, Quarzglasmaske/ Substrat, Substrat/ Dielektrikum, Di-
elektrikum/ Al, Al/ Fotolack) bestimmt und kann daher als gesamtsystemabhéngiger Pa-
rameter angesehen werden. Daher hat eine Variation verwendeter Materialkomponenten
beziiglich Brechungsindizes und Schichtdicke einen nachhaltigen Einfluss auf realisierbare
Uberlappungsbereiche. Die symmetrische Uberlappung erlaubt schlieBlich ein vergleich-
bares Verhalten in der TF'T Charakteristik unabhéngig von der Beschaltung.

Ebenso wie bei konventionell integrierten TFTs zeigt das Ausgangskennlinienfeld des
selbstjustierten TFTs in Abbildung 5.23 (b) eine Limitierung des maximalen Drain-Stroms
Ip im Séttigungsbereich auf —1,4 pA bei einer Gate-Source-Spannung Vg von —6 V auf-
grund des hohen Kontaktwiderstands zwischen DNTT und den Au-Elektroden. Abbildung
5.24 (a) zeigt wiederum den aus der MOSFET-Technologie bekannten linearen Zusam-

menhang des Drain-Stroms mit der reziproken Kanalldnge 1/L des Transistors, was die
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Abbildung 5.23: (a) Eingangskennlinien eines DNTT-basierten TFTs in der selbstjustierter Bot-
tom Gate Bottom Contact Architektur unter verschiedenen Beschaltungskonfi-
gurationen. (b) Zugehoriges Ausgangskennlinienfeld des integrierten TFTs.

erfolgreiche Entwicklung einer Integrationsroutine fiir selbstjustierte TFTs unter Verwen-
dung des Dielektrikums inoflex T3 unterstreicht.

Nichtsdestotrotz zeigt sich bei kleinen Kanallingen ein Trend hin zu gréfleren hysterese-
bedingten Variationen der elektrischen Parameter Vi, und V,,, sowohl abhingig von der
Beschaltungskonfiguration als auch vom Messdurchlauf. Abbildung 5.24 (b) zeigt repré-
sentativ einen selbstjustierten DN'TT-basierten TEF'T mit einer Kanallinge L von 3 pm.
Wihrend im ersten Messdurchlauf der TFT eine Schwellenspannung V7, und Einschalt-
spannung V,, von —1,6V bzw. —0,8V bei einer Hysterese von 300 mV bzw. 400 mV
aufweist, verschieben sich die Werte im elektrischen Betrieb beim erneuten Messdurchlauf
auf —1,5V fiir Vpy, bzw. auf —0,5V fiir V,,,,. Ferner weist der TFT bei der Variation der
Beschaltung eine Schwellenspannung V7, und Einschaltspannung V,, von —1,4V bzw.
—0,6V bei einer Hysterese von 400 mV bzw. 500 mV auf. Trotz alledem lésst sich der
Subschwellenspannungsstromanstieg S unabhéngig vom Messdurchlauf und der Beschal-
tungskonfiguration erneut auf einen Wert von 300 mV /dec bestimmen und indiziert damit
keinen signifikanten Anstieg von Fallenzustéinden im aktiven TFT-Bereich.

Wie in Kapitel 3.5 bereits erwéhnt, hat eine inhomogene Dielektrikumsoberfléche einen
mafgebenden Einfluss auf Streuprozesse der Ladungstriger an der Grenzfliache zwischen
Dielektrikum und Halbleiter. Inhomogenitéten in der Bedeckung der Gate-Elektrode kon-
nen wihrend der Deposition der Isolationsschicht die Ausbildung einer planaren Oberflé-
che im aktiven TFT Bereich storen und zu Schichtdickenvariationen in diesem Bereich

fithren. Abbildung 5.25 zeigt eine Profilmessung mittels eines Dektak XT Stylus Profiler
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Abbildung 5.24: (a) Skalierungsverhalten des Drain-Stroms von selbstjustierten Bottom Gate
Bottom Contact DNTT-basierten TFTs als Funktion der reziproken Kanallén-
ge. (b) Eingangskennlinien eines selbstjustierten Bottom Gate Bottom Contact
DNTT-basierenden TFTs mit einer Kanallange L von 3 ym

der Bruker Corporation an einer strukturierten Gate-Elektrode nach der Deposition des
Dielektrikums inoflex T3. Es wird ersichtlich, dass sich oberhalb der Gate-Elektrode eine
parabelformige Aufwolbung der dielektrischen Oberfliche im Kanalbereich ausbildet. Die

hierdurch bedingte inhomogene kapazitive Kopplung entlang des Transistorkanals kann

den Streuprozess der Ladungstriger begiinstigen und damit die elektrischen Parameter

nachhaltig beeinflussen. Eine weiterfiihrende Diskussion beziiglich der Oberfléchentopolo-

gie integrierter DN'TT-basierter TFTs zeigt Kapitel 5.8.

Es bleibt anzumerken, dass eine Reduzierung der Ladungstréagermobilitit im Sattigungs-
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Abbildung 5.25: Profilmessung einer Elektrodenstruktur (Material: Al+Ti, Breite: 10 um, Hohe:
57nm) nach der Deposition des Dielektrikums inoflex T'3.
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Lauf 0,07cm?V~1s7! bei einer Kanallingenvariation L

bereich jig von 0,12cm?V=1s™
von 10 pm auf 3 um vorliegt. Neben der Oberfléchentopologie limitiert ebenso der auftre-
tende Kontaktwiderstand die Ladungstragermobilitdt mafigeblich. So zeigten Gundlach et
al., dass der Einfluss des Kontaktwiderstandes mit Verringerung der Transistorkanalldnge
als dominierender Parameter fiir die Limitierung der Leistungsfihigkeit des Bauelements

anzusehen ist [GZN106].

5.5 Strukturierung des aktiven Transistorbereichs

In elektronischen Applikationen, die Transistoren als Bauelemente beinhalten, ist neben
einer hohen Transitfrequenz ein geringer Stromverbrauch im ausgeschalteten Zustand des
TFTs (off-Strom) essentiell. Die Griinde hierfiir sind vielfdltig und abhéngig von der
Anwendung des Transistorelements. So fiihrt ein ausgepréigter off-Strom im Allgemeinen
zu einem hoheren Energieverbrauch und verhindert die Realisierung von energieeffizien-
ten Systemen. Im Bereich von digitalen Logikschaltungen kénnen off-Strome die sichere
Unterscheidung von High- bzw. Low-Pegeln beeinflussen oder das Ubersprechen (engl.:
Crosstalk) zwischen benachbarten Logikbausteinen zur Folge haben. Ebenso diirfen An-
steuertransistoren, die in der Display-Technologie angewandt werden, lediglich maximale
Stréme im ausgeschalteten Zustand des Transistors I,r; von 10 pA aufweisen, damit eine
Kontrastdegradation vermieden wird [HGvt02]. Zur Realisierung dieser Bedingung ist ei-
ne Strukturierung des Halbleiters unabdingbar.

In den vorangegangen Kapiteln wurden lediglich Integrationsroutinen vorgestellt, bei de-
nen eine ganzfliachige Deposition des aktiven Halbleiters durchgefiihrt wurde, so dass pe-
riphere Strome die TFT-Charakteristik im ausgeschalteten Zustand beeinflussen. In der
Literatur sind verschiedene Moglichkeiten zur Limitierung des Halbleiters auf den akti-
ven TFT-Bereich bekannt. So kann nach der Integration der Diinnschichttransistoren der
aktive Transistorbereich durch fotolithographische Prozesse definiert und das Halbleiter-
material durch Atzprozesse abgetragen werden [KCH*00], [KDP02]. Hierbei sei allerdings
anzumerken, dass konventionelle Fotolacke auf Basis des Losungsmittels Propylenglycol-
monomethyletheracetat (PGMEA) organische Halbleitermaterialien schidigen und spe-
ziell bei TFTs in Bottom Gate Bottom Contact Architektur die Leistungsfahigkeit des
Bauelements mafgeblich beeinflussen [XOW*15]. Um den Einfluss des Fotolacksystems

wahrend des Integrationsprozesses zu minimieren, kann eine Schutzschicht eingefiihrt wer-
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den, die eine sichere Trennung zwischen Fotolack und organischem Halbleiter ermdglicht.
Ebenso ist eine Anderung der Prozessreihenfolge zu Top Gate Architekturen denkbar,
sofern eine Schiadigung des Halbleiters durch die Deposition der dielektrischen Schicht
ausgeschlossen werden kann. Ferner sind gegenwértig Negativlacke auf Basis von orthogo-
nalen Losungsmitteln kommerziell erhéltlich, die eine hohe Vertriglichkeit mit organischen
Halbleitermaterialien aufweisen [XOW™15].

Eine Alternative zu den beschriebenen fotolithographischen Prozessen ist in der Litera-
tur durch die Verwendung von Schattenmasken wihrend des Depositionsprozesses des
Halbleitermaterials gegeben [BEH'03]. Hierdurch wird die Deposition des Halbleiters oh-
ne nachtrégliche Strukturierung ermdoglicht. Ferner haben verschiedene Forschungsgrup-
pen gezeigt, dass ein isolierendes V-formiges Schichtprofil, hergestellt aus Fotolack- bzw.
SiOg- und Siliziumnitrid (SizNy)-Schichten, als integrierte Schattenmaske auf dem Tran-
sistorsubstrat fungieren kann. Hierbei wird wiahrend der Deposition die Kontinuitéit der
Halbleiterschicht entlang des Profils gebrochen und die Anzahl der peripheren Strompfade
minimiert [PRLT01], [VSM*06].

In diesem Kapitel wird die Entwicklung eines alternativen Konzepts zur Reduzierung para-
sitdrer Strompfade auf Basis des in Kapitel 5.4 eingefiihrten Prinzips der Riickseitenbelich-
tung vorgestellt. Im Anschluss an die Beschreibung der entwickelten Integrationsroutine
erfolgt eine Analyse der Auswirkung des Prozesses sowohl auf das Oberflichenprofil als

auch auf die elektrischen Eigenschaften der integrierten TFTs.

Integration

Um die Auswirkungen der Strukturierung der dielektrischen Schicht auf die elektrischen
Eigenschaften von Diinnschichttransistoren zu analysieren, werden sowohl unstrukturierte
als auch strukturierte TF'Ts integriert. In beiden Féllen werden 4” Borosilikatglas-Wafer
(BOROFLOAT 33, bezogen von der SIEGERT WAFER GmbH) als Substrat verwendet.
Die Integration erfolgt analog zu der in Kapitel 5.2 beschriebenen Routine mit Al als
Opferschicht unter Anpassung der fotolithographischen Prozesszeiten (siche Anhang).

Ein Uberblick iiber den angepassten Integrationsablauf fiir den Strukturierungsprozess
zeigt Abbildung 5.26. Im Fall des TFTs mit strukturiertem aktiven Bereich erfolgt nach
dem Entfernen der verbliebenen Opferschicht ein erneutes Aufbringen einer Fotolack-
schicht. Die fotosensitive Schicht wird durch die Riickseite des Substrats belichtet, wobei

die bisher integrierten Elektroden und Metallisierungsebenen als Maskenebene fungieren.
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Im Anschluss an den Entwicklungsprozess in einer wassrigen NaOH-Losung dient der ver-
bliebene Fotolack als Schutz fiir die Transistor- und Metallisierungsbereiche. Das Dielektri-
kum in den ungeschiitzten Bereichen wird mittels eines nasschemischen Atzprozesses in ei-
ner wissrigen NaOH-Losung entfernt. Im Anschluss an eine Reinigungssequenz bestehend
aus Aceton, Isopropanol und VE-Wasser erfolgt das thermische Aufdampfen des aktiven
Halbleitermaterials (siche Kapitel 4.3.1). In beiden Fillen wird als aktives Halbleitermate-
rial eine 20 nm dicke Schicht bestehend aus 2,6-bis(4-(alkyloxy)phenyl)dithieno[3,2-b:2’,2’-
d]thiophen (DTT) verwendet.

Belichtung durch das Substrat

[ D |
G 1

Substrat
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Schiitzen des aktiven TFT-Bereichs
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Abbildung 5.26: Ubersicht iiber die Prozessfolge zur Strukturierung des Dielektrikums inoflex
T3 von Bottom Gate Bottom Contact TFTs.
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Diskussion

Abbildung 5.27 (a) zeigt die Eingangskennlinien eines unstrukturierten sowie eines struk-
turierten DTT-basierten TFTs im Vergleich 6. Im Fall des unstrukturierten TFT kann
die Schwellenspannung Vi, auf —1,3V bei einer Hysterese AVy, von 400 mV bestimmt
werden. Die Einschaltspannung V,,, betragt —0,7V und —0,5V in Vorwarts- bzw. Riick-
wartsmessrichtung. Sowohl AV, als auch der Subschwellenspannungsstromanstieg .S von
600mV /dec indizieren eine hohe Dichte an Fallenzustédnden, die die Leistungsfahigkeit
des Transistors beeinflussen. Ebenso weist die Strommodulation I,,/I,ss lediglich einen
Wert von 2 - 10% auf. Hierfiir zeigt sich primér der hohe I,;s-Stromwert von 20nA ver-
antwortlich, wodurch eine hohe intrinsische Leitfahigkeit des Halbleiters DTT indiziert
wird. Vollbrecht et al. zeigten, dass der Halbleiter DTT neben seiner Anwendung in Tran-
sistorapplikationen ebenso als Lochinjektionsschicht in OLEDs eingesetzt werden kann
[1]. Zusétzlich zu der hohen intrinsischen Leitfahigkeit treten aufgrund der ganzflichigen
Deposition des Halbleiters, wie bereits in Kapitel 3.6 beschrieben, parasitére, periphere
Strompfade auflerhalb des aktiven Transistorbereichs auf. Wahrend die nicht durch das
Gate-Potential beeinflussten halbleitenden Bereiche vornehmlich zum Leckstrom beitra-
gen, beeinflussen die halbleitenden Gebiete oberhalb der Gate-Metallisierung aufgrund der

durch die Gate-Spannung induzierten Leitfdhigkeitsvariation die Konduktanz des Tran-
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Abbildung 5.27: (a) Eingangskennlinien eines unstrukturierten sowie eines strukturierten DTT-
basierten Bottom Gate Bottom Contact TFTs im Vergleich. (b) Profilmessung
des zugehorigen strukturierten TFTs.

5Die Ergebnisse beziiglich des Einflusses der Strukturierung des Dielektrikums auf die Leistungsfahigkeit
von DNTT-basierten TFTs wurden teilweise in [10] veroffentlicht.
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sistors [KDP02].

Abbildung 5.27 (b) zeigt die Profilmessungen eines strukturierten DTT-basierten TFTs.
Die Spitzen an den Kontaktkanten resultieren aus dem Strukturierungsprozess via Lift
Off. Die sonstigen Erhshungen im Kontaktbereich kénnen der Uberlappung zwischen der
Source-/ Drain- und Gate-Elektrode zugeordnet werden. Ferner wird ersichtlich, dass die
Regionen auBerhalb des Transistorbereichs erfolgreich durch den nasschemischen Atzpro-
zess strukturiert werden konnten. Es bleibt anzumerken, dass das Dielektrikum in diesem
Bereich nicht vollstdndig entfernt wurde, da die relative Distanz zwischen Source-/ Drain-
Elektroden und Substrat 135 nm bei einer Dielektrikumsdicke von 150 — 180 nm betrégt.
Da das aktive Halbleitermaterial jedoch lediglich eine Schichtdicke von 20 nm besitzt und
Aufdampfprozesse eine geringe Konformitéit aufweisen [Hill4], kann von einer geringen
Kantenbedeckung des Halbleiters an den Atzkanten ausgegangen werden, resultierend in
einer effektiven Reduzierung der peripheren Strompfade. Bei Betrachtung der Eingangs-
kennlinie des strukturierten DTT-basierten TFTs wird dies durch die Verringerung von
I,r¢ um nahezu eine Dekade ersichtlich, wodurch eine Strommodulation 1,,/I,s; von 103
ermoglicht wird. Trotz der Begrenzung der zusétzlichen Strompfade ist der Einfluss des
Strukturierungsprozesses auf die Ladungstriagermobilitit ps, im Sattigungsbereich ledig-
lich marginal, sodass diese von einem Wert von 0,16 cm?V~'s™! im unstrukturierten Fall
auf 0,13 cm?V~1s7! im strukturierten Fall verringert wird.

Ferner zeigt sich eine Variation der Schwellenspannung V7, und der Einschaltspannung
Vo von —1,3V auf —1,5V bzw. —0,7V auf —0,5V. Ebenso ist ein Anstieg der Hyste-
rese AV, von 400mV auf 1,1V, sowie des Subschwellenspannungsstromanstiegs S von
600mV /dec auf 700mV /dec zu verzeichnen. All dies indiziert eine Erhohung der Fallen-
zustandsdichte im aktiven TFT-Bereich. Vor allem die Grenzbereiche zwischen Source-/

Drain- und Gate-Elektrode sind als kritisch anzusehen (rot umrandete Bereiche in Ab-

Abbildung 5.28: Optische Konfokalmikroskopaufnahme eines integrierten TFTs in konventionel-
ler Bottom Gate Bottom Contact Architektur (S: Source, D: Drain, G: Gate).
Die rot umrandeten Bereiche sind als kritisch fiir den Atzprozess anzusehen.
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bildung 5.28). Durch das isotrope Atzverhalten der NaOH-Lésung konnen speziell die-
se Bereiche beschédigt und ungesattigte OH-Gruppen im Dielektrikumsbereich generiert
werden. Ebenso kann der durch den Atzprozess entstehende, graduelle Flankenverlauf des
Dielektrikums das kristalline Wachstum des Halbleiters beeinflussen, resultierend in Mor-
phologieunterschieden innerhalb der halbleitenden Schicht. Beides generiert schliellich
zusitzliche Fallenzustéinde, die die Leistungsfahigkeit des Bauelements beeinflussen. Eine
Optimierung der Strukturierung der dielektrischen Schicht kann durch einen anisotropen

Trockenétzprozess ermoglicht werden.

5.6 Modifikation der Austrittsarbeit metallischer
Elektroden

Betrachtet man die Ausgangskennlinienfelder der in dieser Arbeit vorgestellten Diinn-
schichttransistoren, so wird ersichtlich, dass diese durch einen S-férmigen Drain-Strom
Ip-Verlauf im niedrigen Vpg-Bereich gekennzeichnet sind. Wie bereits diskutiert, ist dieser
Verlauf charakteristisch fiir Transistoren, deren Ladungstrigerinjektion durch die Kon-
taktqualitéit zwischen den metallischen Elektroden und dem aktiven Halbleitermaterial
limitiert wird. Aus der Literatur ist bekannt, dass der Kontaktwiderstand abhéngig ist
von der Hohe der Schottky-Barriere, deren Ursprung die Energieanpassung zwischen dem
Halbleiter und den Metallelektroden ist [KOKF07], [JKS*10], von der Qualitit der Halb-
leiterschicht nahe der Metallkanten [NGJ03], [FLLC13] und dem lokalen elektrischen Feld
an der Metall-Halbleiter-Grenzfliche [BTS™12]. Verschiedene Forschungsgruppen zeigten,
dass eine Optimierung der Injektionseigenschaften von metallischen Oberflichen durch die
Verwendung von selbstorganisierenden molekularen Monoschichten (SAM, siehe Kapitel
3.4) moglich ist.

Zur Bestimmung der vorherrschenden Kontaktwiderstinde in Diinnschichttransistoren
sind verschiedene Methoden in der Literatur bekannt. Zu den am weitesten verbreiteten
Methoden zéhlen die Transferlingen-Methode (TLM) [MMT*07] und die Vier-Punkt-
Methode [PCNF04]. Bei der Transferlingen-Methode wird eine typische Zwei-Punkt-
Messung (Anlegen einer Spannung V' und Messen eines Stromes [ iiber ein Messspitzen-
paar) an einigen identischen Transistoren unterschiedlicher Kanallinge L durchgefiihrt.
Durch das Auftragen des so bestimmten Gesamtwiderstands Rpq iiber die Kanallan-

ge L kann schliefilich der Kanalwiderstand Rgj sowie der Kontaktwiderstand R des
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TFTs bestimmt werden. Bei der Vier-Punkt-Methode hingegen werden zwei zusétzliche
Messelektroden bendétigt, um den Kontaktwiderstand zu bestimmen. Hierbei erfolgt die
Messung an einem einzelnen TFT, der zwei zusétzliche Kontaktelektroden am Rand des
Kanalbereichs aufweist. Die gemessene Spannung an den zusétzlichen Kontaktelektro-
den spiegelt die zugehorige Kanalspannung wieder. Der Spannungsabfall an den Source-
und Drain-Elektroden kann durch Extrapolation des Kanalspannungsgradienten zuriick
zu den Source- und Drain-Kontakten bestimmt werden. Beide Methoden erlauben die Be-
stimmung des Kontaktwiderstands der Metall-Halbleiter-Grenzflache sowie des Schichtwi-
derstands des TFT-Kanalbereichs. Nichtsdestotrotz benotigt die Vier-Punkt-Methode ein
spezielles Elektrodenlayout, wihrend die Anwendung der Transferlangen-Methode durch
die Variation der TFT-Parameter, hervorgerufen durch unvermeidliche Prozessvariatio-
nen, begrenzt wird.

Daher ist die Entwicklung einer Methode, die sich durch die Verwendung eines einzel-
nen TFTs ohne zusétzlich integrierte Elektroden auszeichnet, erstrebenswert. Bis zum
gegenwartigen Zeitpunkt konnte sich noch keine Methode fiir TFTs mit nicht-linearem
Injektionsverhalten in der Literatur durchsetzen. Um dennoch die Injektionseigenschaften
der DNTT-basierten TFTs mit und ohne Kontaktelektrodenmodifikation beurteilen zu
konnen, wird schlieBlich der Ansatz von Torricelli et al. verfolgt [TGCKV14]. So model-

lieren Torricelli et al. den Spannungsabfall am Kontakt Vi durch
Vo = Rs - Ip + Vin;. (5.3)

Hierbei stellt Rg den parasitdren Widerstand, hervorgerufen durch die Variation der
Schichtqualitét des Halbleiters am Kontakt, und Vj,; das Kontaktpotential, das aufge-
bracht werden muss, um eine Ladungstrigerinjektion in die Halbleiterschicht zu ermdogli-
chen, dar. Neben dem typischen S-formigen Verlauf des TFTs im Ausgangskennlinienfeld
zeigt sich bei injektionslimitierten Diinnschichttransistoren ebenso der Einfluss des Kon-

taktwiderstands durch ein nicht monotones Verhalten der Ausgangskonduktanz go

_ 0lp
- OVps

go (5.4)

Vas=const.

(Abbildung 5.29 (a)). Im Wertebereich von Vpg < Vi,; ist der Verlauf der Ausgangskon-
duktanz go durch einen superlinearen Anstieg gekennzeichnet. In diesem Bereich ist der
Drain-Strom [ injektionslimitiert und steigt mit zunehmendem longitudinalen elektri-

schen Feld Vpg an. Sobald die Bedingung Vpg > V;,,; erfiillt ist, zeigt sich ein linearer An-
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Abbildung 5.29: (a) Ausgangskonduktanz und (b) Ausgangskennlinie eine typischen DNTT-

basierten TFTs in Bottom Gate Bottom Contact Architektur (Vjy,;: Injekti-
onsspannung).

stieg von Ip mit zunehmenden longitudinalem elektrischen Feld. Hierdurch wird indiziert,
dass der Injektionsprozess effizient ist und der Source-Kontakt ausreichend Ladungstra-
ger fiir den Kanaltransport bereitstellen kann. Ferner weist die Ausgangskonduktanz ein
Maximum go ma. bei einem Spannungswert V54 auf. Der Wert von V;,,; kann durch das
Anlegen einer Tangente in diesem Punkt bestimmt werden. Wie Abbildung 5.29 (b) zeigt,
ergibt sich Vj,; aus dem Schnittpunkt der resultierenden Geraden mit der Vpg-Achse.
Sofern die Bedingung Vpg > Vg erfiillt ist, weist go ein monoton fallendes Verhalten auf
und Ip ist limitiert durch den Ladungstransport im Kanalbereich [TGCKV14]. Eine Be-
urteilung des Einflusses eines SAMs auf die Injektionseigenschaften von DNTT-basierten
TFTs erfolgt anhand der Anderung des Parameters Vin; und des maximalen Drain-Stroms

ID mae im Sattigungsbereich.

Integration

Um den Einfluss des SAMs 1-Octanthiol auf die Injektionseigenschaften von DNTT-
basierten TFTs in Bottom Gate Bottom Contact Architektur bestimmen zu koénnen, wer-
den zwei Probentypen integriert. Den schematischen Aufbau beider Probentypen zeigt
Abbildung 5.30. Neben der grundlegenden Integrationsmethode von geschiitzten DNTT-
basierten TFTs (siehe Kapitel 5.2) erfolgt ebenso die Herstellung von Diinnschichttransis-

toren mit modifizierten Source- und Drain-Elektroden. Hierfiir erfolgt die Integration des
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Abbildung 5.30: (a) Schematischer Aufbau eines DNTT-basierten TFTs (a) ohne und (b) mit
Kontaktelektrodennmodifikation (S: Source, D: Drain, G: Gate).

TFT-Templats analog zu der grundlegenden Routine von geschiitzten TFTs. Vor der De-
position des organischen Halbleitermaterials wird das Templat allerdings mit einer Losung
bestehend aus 160 pl 1-Octanthiol in 80 ml Ethanol fiir eine Zeitdauer ¢ von 1, 5 h bedeckt.
Im Anschluss wird das Templat in Ethanol gespiilt und mittels eines stetigen Stickstoff-
flusses getrocknet. Abschlieend erfolgt das ganzflichige Aufdampfen einer 30 nm dicken
DNTT-Schicht unter Hochvakuumbedingungen.

Diskussion

Abbildung 5.31 (a) zeigt ein fiir diese Arbeit typisches Ausgangskennlinienfeld eines
DNTT-basierten TF'Ts ohne Oberflaichenmodifikation der metallischen Source- und Drain-
Elektroden 7. Der typische S-férmige Verlauf des Ausgangskennlinienfelds im niedrigen
Vps-Bereich wird ersichtlich. Bei einer konstanten Gate-Source Spannung Vg von —3V
kann der maximale Drain-Strom Ip zu —0, 83 A bestimmt werden. Schlielich muss am
Drain-Kontakt eine Injektionsspannung V;,; von —0,48 V aufgebracht werden, um eine
effiziente Ladungstrigerinjektion zu gewéhrleisten. DNTT-basierte Diinnschichttransis-
toren mit 1-Octanthiol modifizierten Source- und Drain-Elektroden zeigen hingegen nur
eine marginale Tendenz zu einem S-formigen Verhalten des Ausgangskennlinienfelds (Ab-
bildung 5.31 (b)). Ebenso steigt Ip e im Sattigungsbereich bei einer konstanten Gate-
Source Spannung Vg von —3V um mehr als eine Dekade auf —9, 56 4A an. Ferner kann
Vin; auf —0,12V bestimmt werden. Die Ladungstragerbeweglichkeit im Séttigungsbereich
[sar steigt schlielich von 0,04 cm?V~1s™! auf 0,74 cm?V~—1s~. All dies indiziert die er-
folgreiche Anpassung der Austrittsarbeit der in dieser Arbeit verwendeten Au-Elektroden
an das Materialsystem DNT'T.

Es bleibt anzumerken, dass die Auswahl der verwendeten selbstorganisierenden Monolagen

"Die Ergebnisse beziiglich des Einflusses der Modifikation der Kontaktelektroden auf die Leistungsfi-
higkeit der DNTT-basierten TFTs wurden teilweise in [23] veroffentlicht.
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Abbildung 5.31: (a) Ausgangskennlinienfeld eines DNTT-basierten Bottom Gate Bottom Con-
tact TFTs (a) ohne und (b) mit Kontaktelektrodenmodifikation.

abhéngig vom Energieniveau des Transportorbitals sowie des verwendeten Kontaktelek-
trodenmaterials ist. Ebenso ist in der Literatur bekannt, dass abhéngig vom verwendeten
SAM eine Anpassung der Zeitdauer der Elektrodenbehandlung durchgefiihrt werden muss,
um ein moglichst defektfreies Wachstum des SAMs gewihrleisten zu kénnen [TTB9S].

5.7 Foliensubstrate

Die Wahl des Substrates stellt einen maf3gebenden Faktor bei der Herstellung von kosten-
giinstigen, innovativen digitalen Applikationen dar. So zeigt sich, dass die Entwicklung von
flexiblen Bauelementen das Marktpotential von digitalen Schaltungen signifikant erwei-
tert [DHG]. Allerdings stellt speziell das Einbringen des Freiheitsgrads der Elastizitét in
die Funktionalitdt des entwickelten Bauelements eine enorme Herausforderung an die Ent-
wicklung eines Herstellungsprozesses dar. Um die bisherigen steifen Substrate zu ersetzen,
werden flexible Substrate benétigt, die, abhidngig vom Anwendungsgebiet, Eigenschaften
wie dimensionale, thermische und chemische Stabilitdt, gute Barriereeigenschaften gegen-
iiber Feuchtigkeit und Gasen sowie einen niedrigen thermischen Expansionskoeffizienten
aufweisen [KLD15]. Fiir die Herstellung dieser Bauelemente sind drei Substrattypen denk-
bar - diinne Glasschichten, Metallfolien oder Plastikfolien. Zwar stellen diinne Glasschich-
ten ein qualitativ hochwertiges Material beziiglich thermischer und chemischer Stabilitit

dar und weisen ein gewisses Mafl an Biegsamkeit auf, allerdings limitieren ihre intrin-

116



Fachgebiet Sensorik Foliensubstrate 5.7

sischen sproden Eigenschaften ihren Anwendungsbereich. Metallfolien zeigen eine hohe
Temperaturstabilitdt und bieten eine gute Barriere gegen Feuchtigkeit und Sauerstoff oh-
ne das Problem der Briichigkeit. Allerdings besitzen sie eine hohe Oberflichenrauigkeit
sowie eine limitierte optische Transmission. Weitere einschrankende Faktoren sind durch
die begrenzte Anzahl an reversiblen Biegezyklen sowie durch die hohen Materialkosten ge-
geben [CKHO8]. Einen angemessenen Kompromiss zwischen physikalischen, chemischen,
mechanischen und optischen Anforderungskriterien stellen Plastikmaterialien auf Basis
von Thermoplasten dar, die eine kosteneffiziente Integration von Bauelementen ermogli-
chen. Insbesondere die vergleichsweise niedrige Glasiibergangstemperatur und ein damit
verbundenes geringes Temperaturbudget der polymeren Materialkomplexe wihrend des
Integrationsprozesses stellen eine enorme Herausforderung dar und begrenzt die verwend-
baren Materialsysteme sowie deren Depositionsprozesse. Im Allgemeinen kénnen polymere
Substrate in drei Hauptgruppen unterteilt werden - semikristallin aus Schmelze, amorph
aus Schmelze und amorph aus Losung [MLM™07]. Thermoplastische semikristalline Po-
lymere umfassen unter anderem Polyethylenterephthalat (PET), Polyethylennaphthalat
(PEN) und Polyetheretherketon (PEEK), wobei deren Glasiibergangstemperaturen im
Bereich von 78 — 143 °C liegen. Die Gruppe der nicht-kristallinen Thermoplasten, die aus
der Schmelze aufgebracht werden konnen, umfasst unter anderem Polycarbonat (PC) und
Polyethersulfon (PES), deren Glasiibergangstemperatur auf 150 °C bzw. 220 °C bestimmt
werden kann. Die letzte Gruppe, der amorphen Polymere, die aus Losung prozessiert
werden, umfasst unter anderem Polyarylat (PAR), Polynorbornen (PNB) und Polyimid
(PI) mit Glasiibergangstemperaturen im Bereich von 325 — 350 °C [MLM*07], [CKHO8],
[KLD15]. Trotz des erhohten Temperaturbudgets der amorphen Polymere begrenzen im
Allgemeinen ihre geringe mechanische und chemische Resistenz bzw. ihre hohe Opakheit
ihr potentielles Anwendungsfeld, wodurch sich vornehmlich die oben genannten semikris-
tallinen Materialien im Bereich der flexiblen Elektronik durchsetzen konnten [SZH'02],
[EKHT04], [MHIT06], [ZHF*07], [PLZ*17], [3], [4].

In diesem Abschnitt wird die in Kapitel 5.2 entwickelte Integrationsroutine fiir geschiitzte
TFTs auf flexible Substrate iibertragen. Ebenso wird der Einfluss der Oberflichenrau-
igkeit der verwendeten Plastikfolien auf die elektrischen Eigenschaften der integrierten

TFTs analysiert.
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Integration

Das biaxial orientierte, semikristalline Materialsystem PET weist im Allgemeinen eine
hohe chemische Stabilitéit gegeniiber den verwendeten Chemikalien des in Kapitel 5.2 be-
schriebenen Integrationsprozesses auf [4], [6], [12] 8. Daher werden im Zuge dieser Arbeit
PET-Folien (bereitgestellt von Mitsubishi Polyester Film GmbH, Markenname: Hosta-
phan) mit verschiedenen Stdrken und Oberflicheneigenschaften als Substrat verwendet.
Eine Ubersicht iiber ausgewihlte physikalische Eigenschaften der verschiedenen PET Sub-
strate zeigt Tabelle 5.3. Vor dem Beginn der Integrationsroutine fiir Diinnschichttransis-
toren wird das Substrat mit einer Reinigungssequenz bestehend aus Aceton, Isopropanol
und VE-Wasser gereinigt. Die Trocknung erfolgt unter einem stetigen Stickstoff-Fluss. Um
die Dimensionsstabilitdt des Substrats zu optimieren und hierdurch eine Justierung der
verschiedenen Maskenebenen zu ermoglichen, erfolgt im Anschluss eine thermische Be-
handlung des Substrats fiir eine Zeitdauer von 15 min bei einer Temperatur von 150 °C.
Hierdurch wird der Einfluss eines unkontrollierten Schrumpfprozesses infolge der Tempera-
turbelastung des Substrates wihrend der Transistorintegration minimiert. Die Integration
von TFTs erfolgt im Anschluss unter Anpassungen der Prozesszeiten (siehe Anhang) ana-
log zu der in Kapitel 5.2 beschriebenen Routine eines geschiitzten Diinnschichttransistors.
Es bleibt anzumerken, dass wahrend der Deposition des Fotolacks bzw. des Dielektrikums
ein Polydimethylsiloxan (PDMS)-Substrat als Tréger fiir die Folie verwendet wird. Die-
ses ermoglicht mittels adhésiver Krifte die klebstofflose Fixierung der Folie wiahrend der

Schleuderbeschichtungsprozesse.

Tabelle 5.3: Physikalische Eigenschaften der verwendeten PET-Folien.

Schrumpf [%)]
Rauheit [nm] (150°C, 15 min)
Hostaphan | Dicke [um] | (Ra-Wert) | Tritbung [%] | lings ‘ quer Quelle
RNK 36 25 2.7 10 | 01 |[MITd,
[Pet20]
GN 50 10 0,5 10 | 01 | [MITh)
DOKO 36 5 3 12 | 03 | [MITal

8Der Transfer der Integrationsroutine auf flexible Substrate fand in Kooperation mit Fabio F. Vidor
(Universitéit Paderborn / UFRGS) statt.
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Diskussion

Abbildung 5.32 (a) zeigt die Eingangskennlinie eines DNTT-basierten TFTs mit einer
Hostaphan RNK Folie als Substrat. Die Schwellenspannung V7, und Einschaltspannung
V,, kann auf —2,8V bzw. —0,7V fiir die Vorwértsmessrichtung bestimmt werden. Die
Hysterese AVp, und AV, betrdgt 1,2V bzw. 0,5V. Der hohe Oberflichenrauigkeits-
wert Ra der Folie von 25 nm beeinflusst die Depositionsqualitiat der Isolationsschicht und
ermoglicht die Ausbildung von Fallenzusténden im Dielektrikum sowie verstéirkten Streu-
prozessen fiir Ladungstriger an der Halbleiter-Dielektrikum-Grenzfliche. Als Resultat
kann die Ladungstriagermobilitdt im Séttigungsbereich g, lediglich auf einen Wert von
7-10"*cm?V~1s7! bestimmt werden. Ebenso weist der Subschwellenspannungsstroman-
stieg S einen Wert von 800mV/dec bzw. 500mV/dec fiir Vorwirts- bzw. Riickwérts-
messrichtung bei einer Strommodulation 1,,/I,ff von 4 - 10® auf. Ferner zeigt sich, dass
die Ausbeute an funktionsfdhigen Diinnschichttransistoren im Anschluss an den Integrati-
onsprozess gering ist. So kénnen lokale Rauigkeitsmaxima des Foliensubstrats den aktiven
Transistorbereich durchdringen und damit die Funktionsfihigkeit des TF'Ts zerstoren. Aus
der Literatur ist bekannt, dass die Einfithrung einer zusétzlichen Planarisierungsschicht
zur Optimierung der Leistungsfihigkeit der TFTs beitragen kann [CBLJ08|, [KCKT08].
Aus diesem Grund erfolgte vor der Integration der TFTs das Aufbringen einer zusétz-

lichen Schicht bestehend aus inoflex T3 (Planarisierungsschicht) analog zu der in Kapi-
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Abbildung 5.32: (a) Eingangskennlinien eines DNTT-basierten Bottom Gate Bottom Contact
TFTs ohne und mit Planarisierungsschicht im Vergleich. Als Substrat wurde
eine Hostaphan RNK Folie verwendet. (b) Zugehoriges Ausgangskennlinienfeld
des integrierten TFTs mit Planarisierungsschicht.
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tel 5.1 beschriebenen Routine. Die Eingangskennlinie eines DN'TT-basierten TFTs mit
Planarisierungsschicht ist ebenfalls in Abbildung 5.32 (a) dargestellt. Neben einer an-
gestiegenen Transistorausbeute wird eine Erhéhung des Drain-Stroms I ersichtlich. So
erhoht sich die Ladungstrigermobilitdt im Sattigungsbereich fis,; um nahezu eine Dekade
und kann auf 0,03 cm?V~=!s™! und 0,07 cm?V~=!s~! im Vorwirts- bzw. Riickwirtsmess-
richtung bestimmt werden. Ebenso zeigt sich ein Anstieg der Strommodulation 1,,/I,sf
von 4 - 10% auf 9 - 10%. All dies indiziert, dass ein gewisses Mafi an herstellungsbedingten
Unebenheiten des PET-Foliensubstrats ausgeglichen wird, resultierend in einer Verrin-
gerung der Streuprozesse der Ladungstrager an der Halbleiter-Dielektrikum-Grenzfléche.
Trotz der genannten Optimierungen der elektrischen Parameter weist die Schwellenspan-
nung Vpp, eine Verschiebung von —2,8V auf —4,8V mit einer ausgepréigten Hystere-
se von 3,1V auf. Ebenso kann der Subschwellenspannungsstromanstieg S auf 1V /dec
in Vorwérts- und 250 mV /dec in Riickwértsmessrichtung bestimmt werden. Hieran wird
ersichtlich, dass eine signifikante Anzahl an Fallenzustdnden vorliegt, die im Laufe der
Messung geséttigt werden und dementsprechend wiahrend des Riickwértsmessdurchlaufs
nicht mehr zur Verfiigung stehen. Daher kann eine Wechselwirkung des Dielektrikums
mit der Planarisierungsschicht wahrend des Depositions- und Hértungsprozesses nicht
ausgeschlossen werden. Trotz der Verbesserung der Leistungsfidhigkeit der TF'Ts, die auch
durch das Ausgangskennlinienfeld (Abbildung 5.32 (b)) ersichtlich wird, fithrt der zu-
sétzlich eingefiithrte Prozess zu einer Erhohung der Integrationskomplexitdt. Um diesem
entgegenzuwirken und Wechselwirkungsphénomene zwischen dem Dielektrikum und der
Planarisierungsschicht ausschlieBen zu kénnen, wurden schliefSlich Diinnschichttransisto-
ren auf PET-Substraten mit optimierten Oberflicheneigenschaften integriert. Abbildung
5.33 (a) zeigt die Eingangskennlinien von DNTT-basierten TFTs, integriert auf dem Fo-
liensubstrat Hostaphan GN (Ra-Wert von 10 nm) bzw. DOKO (Ra-Wert von 5nm). Die
Diinnschichttransistoren, integriert auf dem Substrat Hostaphan GN, weisen vergleichba-
re Werte beziiglich g und S zu dem planarisierten Hostaphan RNK Substrat auf. So
kann die Ladungstrigermobilitit im Sittigungsbereich ji,, auf 0,02 cm?*V=1s™! und der
Subschwellenspannungsstromanstieg S auf 1,2V /dec und 400 mV /dec fir die Vorwérts-
bzw. Riickwirtsmessrichtung bestimmt werden. Erneut ist die Transistorcharakteristik
durch eine hohe Anzahl an Fallenzustianden gekennzeichnet, die wiahrend der elektrischen
Charakterisierung in Vorwartsmessrichtung geséttigt werden, resultierend in einer signifi-
kanten Variation von S. Ferner zeigt sich eine Reduktion der Schwellenspannung V7, von
—4,8V auf —2,7V bei einer Hysterese AVy, von 1,6V. Dies bestidrkt die These einer
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potentiellen Wechselwirkung zwischen der Planarisierungsschicht und dem Dielektrikum
im Falle des Hostaphan RNK Substrats.

Die Folie Hostaphan DOKO weist aufgrund der geringen Oberflachenrauigkeit Ra von
5nm die besten Eigenschaften zur Verwendung als Substrat in der flexiblen Elektronik
auf. Die Schwellenspannung V7, und Einschaltspannung V,,, kann auf —0,5V bzw. 0V
bei einer geringen Hysterese AV, von 300mV bzw. AV, von 400 mV bestimmt werden.
Der deutlich geringere Subschwellenspannungsstromanstieg S von 320 mV /dec sowie die
optimierte Ladungstrigerbeweglichkeit im Sittigungsbereich jig,; von 0,08 cm?V~1s™! in-
diziert eine deutliche Reduzierung der Fallenzusténde in der Isolationsschicht bzw. an der
Halbleiter-Dielektrikum-Grenzflache. Hierdurch ergibt sich schliellich eine Strommodu-
lation I, /l,¢f von 10°. Trotz bestehender Instabilititen, die ebenso im Ausgangskenn-
linienfeld (siche Abbildung 5.33 (b)) ersichtlich werden, zeigen die TFTs integriert auf
dem Substrat Hostaphan DOKO vergleichbare elektrische Parameter wie Diinnschicht-
transistoren, integriert auf starren Substraten (siehe Kapitel 5.2 und 5.4). Hierdurch wird
der erfolgreiche Transfer der in dieser Arbeit entwickelten Integrationsroutine von starren

Si-basierten Substraten auf flexible PET-Folien der Stédrke von 36 pum ersichtlich.

-15 T T T T T T T T

L=3um, W =500 um Vg=0Vbis-8Vin-1V
10y =5v e i l
b L=3pm, W =500 ym J,-""""'"
109 '__,-'"Ff T

Il (A)

I, (HA)

—+—GN——

gy ol - DOKO o
vorwarts —— 3 ]
—— rlickwérts —— 0 ___j é
1 0-1 ! T T T T T T T T

2 o =2 4 6 8 -10 0 2 -4 6 -8 -10

Abbildung 5.33: (a) Eingangskennlinien eines DNTT-basierten Bottom Gate Bottom Contact
TFTs auf einer Hostaphan GN bzw. Hostaphan DOKO Folie im Vergleich. (b)
Zugehoriges Ausgangskennlinienfeld des integrierten TFTs mit der Hostaphan
DOKO Folie als Substrat.
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5.8 Einfluss der Gate-Strukturhohe

Wie bereits angedeutet, kommt der Strukturgréfe der Gate-Elektroden in der Bottom
Gate Bottom Contact Architektur eine essentielle Bedeutung zu. Im Zuge dieser Arbeit
wurden DNTT-basierte Diinnschichttransistoren mit verschiedener Gate-Elektrodenhéhe
und -materialien integriert und beziiglich ihres elektronischen Verhaltens charakterisiert.
Wihrend die bisher diskutierten TFTs ausschliefllich eine Gate-Metallisierung bestehend
aus einer Schichtfolge aus Al und Ti mit einer Gesamtschichtdicke von 57 nm (G-Al) ver-
wenden, werden ebenso TFTs mit einer Gate-Elektrode bestehend aus 2nm Ti und 30 nm
Au und somit einer Gesamtschichtdicke von 32nm (G-Au) integriert. Es sei anzumerken,
dass die verwendete Ti-Schicht bei dieser Integrationsroutine lediglich als Haftvermitt-
ler zwischen dem thermisch oxidierten Si-Substrat und der Au-Metallisierung dient. Die
Strukturierung der Gate-Elektrode erfolgt mit Hilfe der optischen Fotolithographie und
nasschemischen Atzprozessen unter Verwendung einer wissrigen Losung aus NH,OH und
H50s fiir die Ti-Schicht bzw. KI und I fiir die Au-Schicht. Die Integration erfolgt analog
zu der in Kapitel 5.2 beschriebenen Routine fiir geschiitzte TFTs.

Abbildung 5.34 (a) zeigt die Profilmessung einer Au-Elektrodenstruktur (Breite: 10 pm,
Hohe: 32nm) und Al-Elektrodenstruktur (Breite: 10 um, Hohe: 57nm) nach der Deposi-
tion des Dielektrikums inoflex T3 im Vergleich. Wéhrend bei der G-Al Elektrode nach
der Deposition des Dielektrikums die Elektrodenhche erhalten bleibt, erfolgt bei der G-
Au Elektrode eine Reduzierung dieser um circa 10 nm. Ebenso zeigt sich ein Stauchung
der parabelférmigen Inhomogenitét des Dielektrikums auf der Elektrodenstruktur, so dass
ein maximaler Schichtdickenunterschied im Kanalbereich von ca. 2nm bestimmt werden
kann. All dies indiziert eine homogenere Deposition des Dielektrikums bedingt durch die
niedrigere Hohe der G-Au Struktur.

Abbildung 5.34 (b) zeigt schliellich die Eingangskennlinien von G-Al sowie G-Au TFTs
im Vergleich. Es zeigt sich, dass die reduzierte Elektrodenhohe einen signifikanten Einfluss
auf verschiedene elektrische Parameter der integrierten Diinnschichttransistoren besitzt.
Wihrend die G-Al TF'Ts eine Schwellenspannung V7, und eine Einschaltspannung V,,,, von
—1V bzw. —0, 75V aufweisen, reduzieren sich diese Werte fiir G-Au TFTs auf —0,5V und
—0,3V fiir Vi, bzw. V,,. Ebenso verringert sich die Hysterese AVy, und AV,,, mit redu-
zierter Strukturhohe von 300 mV auf vernachlassigbare Werte. Es wird ersichtlich, dass die
optimierte Homogenitét des Dielektrikums mafigeblich zur Reduzierung von Fallenzustén-

den sowie Streueffekten der Ladungstrédger an der Halbleiter-Dielektrikums-Grenzfléache

122



Fachgebiet Sensorik Einfluss der Gate-Strukturhéhe 5.8
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Abbildung 5.34: (a) Profilmessung der Elektrodenstrukturen G-Au (Material: Ti+Au, Breite:
10 um, Hohe: 32nm) und G-Al (Material: Al4Ti, Breite: 10 um, Hohe: 57 nm)
nach der Deposition des Dielektrikums inoflex T3 im Vergleich. (b) Eingangs-

kennlinien von DNTT-basierten Bottom Gate Bottom Contact TFTs mit un-
terschiedlichen Gate-Elektroden im Vergleich.

beitragt. Als Resultat ist ein Anstieg der Ladungstrigermobilitit im Séttigungsbereich
fsar von 0,26 cm?V—1s7! fiir G-Al TFTs auf 1, 7cm?V—1s™! fiir G-Au TFTs zu verzeich-
nen.

Trotz aller vorgestellten Optimierungen der elektrischen Parameter zeigt sich eine um
eine Dekade reduzierte Strommodulation I,,/I,f; von 4 - 10 beim Vergleich des G-Au
TFTs mit dem G-Al TFT bei einer Drain-Source-Spannung Vpg von —5 V. Speziell der
erhohte Strom im ausgeschalteten Zustand des Transistors ;¢ tragt zu diesem Verhal-
ten mafigebend bei. Wahrend sowohl Ti als auch Al unter Atmosphérenbedingungen ein
stabiles Oxid [ON94], [FWY02] bilden, welche die isolierenden Eigenschaften des Dielek-
trikums unterstiitzen, zeigt Au unter Atmosphérenbedingungen keine ausgeprégte Oxida-
tionstendenz. Neben der fehlenden zusétzlichen anorganische Isolationskomponente kann
die planarisierte Strukturhche der Gate-Elektrode (Hohe: 22nm) die Ausbildung von pe-
ripheren, parasitiren Strompfaden in der Halbleiterschicht (Dicke: 30 nm) begiinstigen
(siehe Kapitel 5.5). Beides kann schlieBlich zu einer Beeintriachtigung des ausgeschalteten
Zustands des TF'Ts beitragen. Ebenso zeigt sich eine Erhchung des Subschwellenspan-
nungsstromanstiegs S von 150mV /dec fiir den G-Al TFT auf 280 mV /dec fiir den G-Au
TFT. An dieser Stelle bleibt anzumerken, dass die Erhchung des Subschwellenspannungs-
stromanstiegs mit der Beeintréchtigung von I,f; korreliert ist. So zeigt Abbildung 5.35

(a) die Eingangskennlinien von G-Au TFTs bei verschiedenen Drain-Source-Spannungen
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Abbildung 5.35: (a) Eingangskennlinien von DNTT-basierten Bottom Gate Bottom Contact
TFTs mit Au als Elektrodenmaterial unter dem Einfluss unterschiedlicher
Drain-Source-Spannungen Vpg. (b) Zugehoriges Ausgangskennlinienfeld des in-
tegrierten TFTs.

Vps. Es wird ersichtlich, dass mit verringertem Vpg der maximale Drain-Strom im einge-
schalteten Zustand des TFTs I, zwar marginal beeintrichtigt, I,¢; allerdings wesentlich
reduziert wird. Neben der hierdurch optimierten Strommodulation I,,,/1,ff auf einen Wert
von 10° zeigt sich schlieBlich auch eine Reduzierung von S auf 80 mV /dec. Dies indiziert,
dass verschiedene elektrische Eigenschaften des G-Au TFTs durch das Leckstromverhal-
ten bei erhohter Drain-Source Spannugen Vpg beeinflusst werden. Nichtsdestotrotz zeigt
sich eine Trend zur Erhohung der Ladungstrigerbeweglichkeit in Abhéngigkeit von Vpg
von 0,94 cm?V~1s7! bei Vpg = —1,5V auf 1, 7em?V—'s™! bei Vpg = —5 V. In der Litera-
tur ist bekannt, dass die Ladungstriagerbeweglichkeit von polykristallinen Materialien eine

Abhéngigkeit vom lateralen elektrischen Feld aufweist und der Frenkel-Poole-Beziehung
= poexp(yVE) (5.5)

folgt, wobei o der Nullfeldmobilitéat, E der elektrische Feldstérke und ~ einem Parame-
ter, der invers abhingig von der Temperatur ist entspricht [MNIO6], [HRGT07]. Der La-
dungstransport in polykristallinen Materialien wird in der Literatur vornehmlich mit dem
MTR-~Modell beschrieben, in welchem die Ladungstragerbeweglichkeit durch die Dichte
an lokalisierten Zusténden sowie deren energetischer Verteilung (Hopping-Barriere) be-
stimmt wird. Das laterale elektrische Feld fiihrt zur effektiven Reduzierung der auftreten-

den Hopping-Barriere [WFBD07] und damit zur Erhohung der Ladungstrigermobilitét.
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Tabelle 5.4 zeigt eine Zusammenfassung der aus den Eingangskennlinien bestimmten Vpg-
abhéngigen Parameter.

Abbildung 5.35 (b) zeigt das Ausgangskennlinienfeld eines G-Au TFTs. Erneut wird ein
hoher Kontaktwiderstand durch das superlineare Verhalten von Ip im niedrigen Vpg-
Bereich sichtbar. Der maximale Drain-Strom im Séttigungsbereich kann auf —1,56 uA
bei einem Vgg-Wert von —1,5V bestimmt werden.

Das elektrische Verhalten der G-Au TFTs wurde in Abhéngigkeit unterschiedlicher Be-
schaltungskonfigurationen (siehe Kapitel 5.3) analysiert. Die zugehorigen Eingangskennli-
nien zeigt Abbildung 5.36 (a). Erneut zeigt sich die Abhéngigkeit der elektrischen Parame-
ter des Transistors von der Beschaltungskonfiguration. Beide Beschaltungskonfigurationen
weisen nur marginale Variationen beziiglich der Parameter Schwellenspannung Vi, und
Einschaltspannung V,,, auf. Wahrend Konfiguration 1 einen Wert fiir V), und V,, von
—0,4V bzw. —0,2V aufweist, kann fiir Konfiguration 2 der Wert fiir Vi, und V,,, auf
—0,5V bzw. —0,2V bestimmt werden. Ebenso zeigen beide Beschaltungskonfiguratio-
nen eine vernachldssigbare Hysterese. Nichtsdestotrotz unterscheidet sich I,s fiir beide
Konfigurationen um eine Dekade voneinander, wodurch erneut der Einfluss der Source-
zu-Gate Uberlappungslinge verdeutlicht wird. Der TFT in Konfiguration 1 weist eine
Strommodulation 1, /I, von 10* auf, withrend Konfiguration 2 ein I,,, / I,¢r von 10? auf-
weist. Ebenso beeintréchtigt /,;; den Subschwellenspannungsstromstieg S, wodurch ein
Anstieg von 110 mV /dec auf 360 mV /dec ersichtlich wird. Die Ladungstrigermobilitat im
Sittigungsbereich i, kann schlieBlich auf 0,6 cm?V~'s™! und 0,43 cm?V~1s™! fiir Kon-
figuration 1 bzw. Kofiguration 2 bestimmt werden. Trotz alledem zeigt Abbildung 5.36
(b) die typische, aus der MOSFET-Technologie bekannte, lineare Abhéangigkeit des Drain-
Stroms Ip von der Kanalweite W.

Ferner fiihrt die Reduzierung der Kanalldnge zu einem Anstieg der Instabilitdten wiahrend
des elektrischen Betriebs und begiinstigt damit die Streuung der elektrischen Parameter.

Abbildung 5.37 (a) zeigt exemplarisch die Eingangskennlinien eines G-Au TFTs mit einer

Tabelle 5.4: Elektrische Parameter des DNTT-basierenden Bottom Gate Bottom Contact TFTs
mit Au als Gate-Elektrodenmaterial in Abhéngigkeit der Drain-Source Spannung

Vps.

Vbs [V] Msat [cmz\/’ls’l] S [mV/dec] Vrn [V] Veon [V] Ion/Ioff
~1.5 0,94 30 ~0.25 | —0.1 | 10°
—2,5 1,90 100 —0,40 | —0,2 104
—5,0 1,70 280 —-0,50 | —0,3 103
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Abbildung 5.36: (a) Eingangskennlinien eines DNTT-basierten Bottom Gate Bottom Contact
TFTs mit Au als Elektrodenmaterial unter verschiedenen Messkonfigurationen.
(b) Skalierungsverhalten des Drain-Stroms von integrierten TFTs mit Au als
Elektrodenmaterial als Funktion der Kanalweite.

Kanalldnge L von 3 pm mit unterschiedlicher Beschaltungskonfiguration. Konfiguration 1
und Konfiguration 2 zeigen im ersten Messdurchlauf keinen signifikanten Unterschied be-
zliglich der Schwellenspannung V7, welche auf einen Wert von 0,1V sowohl fiir Vorwérts-
als auch Riickwértsmessrichtung bestimmt werden kann. Die Einschaltspannung V,,, zeigt
allerdings fiir die Riickwértsmessrichtung eine deutlich Variation. Wahrend Konfigurati-
on 1 ein V,, von 0,45V fiir beide Messrichtungen aufweist, zeigt Konfiguration 2 einen
V,n-Wert von 0,45V und 0,7V fiir die Vorwérts- bzw. Riickwértsmessrichtung. Eben-
so zeigt sich eine Variation infolge der elektrischen Belastung des Bauelements. So weist
Konfiguration 1 im zweiten Messdurchlauf eine Verschiebung der Schwellenspannung Vi,
auf 0,3V fiir beide Messrichtungen auf. Die Einschaltspannung V,,, zeigt eine Verschie-
bung auf einen Wert von 0,6 V. Verglichen mit TFTs der Kanallinge L von 10 ym zeigen
Transistoren mit einer verringerten Kanallinge eine Kanalausbildung bereits bei positi-
ven Schwellenspannungen. Ebenso zeigt Abbildung 5.37 (b) die Abhéngigkeit des Drain-
Stroms Ip von der inversen Kanallinge L. Es wird ersichtlich, dass die typische, aus der
MOSFET-Technologie bekannte, lineare Abhéngigkeit des Anstiegs von Ip mit Reduzie-
rung der Kanallinge L nicht erfiillt ist. All dies indiziert, dass die Depositionsqualitéit
des Dielektrikums mit zunehmendem Verhéltnis der Schichtdicke der Elektrode dg zur
Kanallinge L abnimmt. Dies fiihrt schliefSlich zu einer Erhohung der Fallenzusténde im

Dielektrikum sowie zur Streuung der Ladungstriger aufgrund der inhomogenen Oberfla-
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Abbildung 5.37: (a) Eingangskennlinien eines DNTT-basierten Bottom Gate Bottom Contact
TFTs mit Au als Elektrodenmaterial unter verschiedenen Messkonfigurationen.
(b) Skalierungsverhalten des Drain-Stroms von integrierten TFTs mit Au als
Elektrodenmaterial als Funktion der reziproken Kanalldnge.

che der Isolationsschicht an der Halbleiter-Dielektrikum-Grenzflache resultierend in einer

negativen Beeinflussung der Leistungsfahigkeit des Diinnschichttransistors.

5.9 Schaltungen

Logikschaltungen bilden die Grundlage der Digitaltechnik, da sie digitale Eingangssigna-
le der logischen Funktion der zugrundliegenden Schaltung entsprechend, zu einem be-
stimmten Ausgangssignal verarbeiten. Grundsitzlich weisen die Ubertragungskennlinien
der Schaltungen einen analogen Charakter auf. Um eine Zuordnung dieser Signale zu lo-
gischen Variablen gewéhrleisten zu konnen, erfolgt eine Einteilung der Spannungscharak-
teristik der digitalen Schaltung in einen iiberschneidungsfreien High- (logische ,,1¢; hthere
Spannung, meist nahezu Betriebsspannung) bzw. Low-Pegelbereich (logische ,,0%; niedri-
gere Spannung, meist nahezu Massepotential). Der verbleibende Bereich wird schlielich
keinem logischen Wert zugeordnet und kann beispielsweise im Fall einer Inverter-Schaltung
fiir deren Betrieb als Verstirker genutzt werden [GSO06].

In den vorangegangenen Kapiteln wurden die Integrationstechniken sowie die elektri-
sche Charakterisierung von Einzeltransistoren beschrieben und diskutiert. Zwar geben die
bestimmten elektrischen Parameter Hinweise beziiglich der Nutzbarkeit der integrierten

Diinnschichttransistoren in logischen Schaltungen, ein Nachweis iiber die mogliche Appli-
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kation dieser TFTs in der Digitaltechnik bleibt allerdings aufgrund der prozessbedingten
Parametervariationen zu erbringen.

Die folgenden Abschnitte befassen sich mit der elektrischen Charakterisierung von Inverter-
Strukturen mit dem Dielektrikum inoflex T3. Wiahrend Kapitel 5.9.1 die grundsétzliche
Funktionsweise und fotolithographische Realisierung von Inverter-Strukturen beschreibt,
diskutiert Abschnitt 5.9.2 die statischen elektrischen Charakteristiken verschiedener In-
verter. Ferner analysiert Kapitel 5.9.3 die dynamischen elektrischen Eigenschaften von
Inverter-Strukturen und gibt eine Einschétzung beziiglich ihrer Applikation in der di-
gitalen Schaltungstechnik. Abschliefend diskutiert Abschnitt 5.9.4 das Potential eines

komplementéaren Inverterdesigns fiir die flexible Elektronik.

5.9.1 Funktionsweise und Realisierung von Inverter-Strukturen

Eines der grundlegendsten Elemente in der digitalen Schaltungstechnik ist der Inverter,
der sich sowohl fiir die Bestimmung der High- und Low-Pegel sowie des Verstarkungsfak-
tors der Schaltung eignet. Als Funktionalitit weist er die Invertierung des Eingangspegels
am Ausgang auf und kann in seiner einfachsten Bauform, bestehend aus einem Ohm’schen
Lastelement als pull-up Element und aus einem aktiven Transistor als pull-down Element,
aufgebaut werden. Die mikroelektronische Schaltungstechnik ist durch die Realisierung
von hohen Integrationsdichten durch zunehmende Miniaturisierung der Einzelbauelemen-
te gekennzeichnet. Unter diesen Voraussetzungen verhindern der hohe Platzbedarf und
die hohen herstellungsbedingten Toleranzen den Einsatz von Lastwiderstdnden, resultie-
rend in der Ersetzung dieser durch Transistoren [GS06]. Der Aufbau eines Inverters kann
zum einen in der Einkanaltechnologie erfolgen, bei der der aktive und der Lasttransistor
dem gleichen Kanaltypus (n- oder p-Kanal) angehoren. Zum anderen ist eine Realisierung
in der Komplementértechnologie moglich, bei der beide Kanaltypen (n- und p-Kanal)
als aktive Transistoren in der Schaltung vertreten sind. Aufgrund des geringeren Leis-
tungsverbrauchs hat sich die Komplementéartechnik als Standardtechnologie in heutigen
integrierten Schaltungen durchgesetzt.

Verschiedene Inverter-Schaltungen, sowohl in der Einkanal- als auch in der Komplementér-
technik, konnten im Bereich der Diinnschichttransistortechnologie auf flexiblen und star-
ren Substraten nachgewiesen werden [MH12], [OMF*18], [2], [5], [14], [23], [28]. In diesem
Kapitel wird die Realisierung von Invertern in Einkanaltechnologie auf starren, thermisch

oxidierten Si-Substraten diskutiert. Als Gate-Elektrodenmaterial wird eine Schichtsequenz
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bestehend aus 2nm Ti und 30 nm Au verwendet, da vorangegangene Ergebnisse eine opti-
mierte Leistungsfihigkeit bezogen auf die in dieser Arbeit integrierten TFTs zeigten. Ab-
bildung 5.38 (a) zeigt schematisch die zugrundeliegende, invertierende Viertor-Schaltung
bestehend aus einem Lasttransistor im pull-up- und einem aktiven Transistor im pull-
down-Netzwerk. Wahrend durch das Eingangssignal V;,, der Betriebsbereich des aktiven
Transistors am Gate-Kontakt gesteuert wird, ist das Ausgangssignal V,,; im gemeinsa-
men Kontaktbereich zwischen Lasttransistor und aktivem TFT gegeben. Durch die an-
gelegte Betriebsspannung Vpp wird der Lasttransistor in Séttigung betrieben, wéahrend
das Massepotential der Schaltung GND am Source-Kontakt des aktiven TFTs gegeben
ist. Abbildung 5.38 (b) zeigt eine optische Konfokalmikroskopaufnahme eines integrierten
Inverter-Blocks des wihrend dieser Arbeit entwickelten Maskenlayouts. Die Blocke wur-
den so ausgelegt, dass jeweils zwei aktive TFTs unterschiedlicher Kanallinge Le{l pm,
1,5 pm, 2 pm, 3 pm, 5pm, 10 um} vorhanden sind. Die Kanalweite W wurde auf einen
Wert von 500 pm festgelegt. Der Inverter-Block umfasst weiterhin fiinf Lasttransistoren
mit einer festgelegten Kanallange L, welche wiederum ein Element aus der zuvor definier-
ten Menge ist. Die Werte fiir die Kanalweite W wurden variiert mit We{200 pm, 100 pm,
50 pm, 20 pm, 10 pm}. Durch diese Vielzahl an Inverter-Strukturen sollen prozessbedingte

VD D

out

Abbildung 5.38: (a) Schematisch Darstellung einer Inverter-Schaltung bestehend aus einem Last-
transistor im pull-up und einem aktiven Transistor im pull-down Netzwerk. (b)
Optische Konfokalmikroskopaufnahme eines integrierten Inverter-Blocks, be-
stehend aus einem aktiven TFT (L = 3 um, W = 500 pm) und verschiedenen
Lasttransistoren (L = 5 pm, We{200 pm, 100 gm, 50 gm, 20 pm, 10 um }, Vpp:
Betriebsspannung, V;,: Eingangssignal, V,,;: Ausgangssignal, GN D: Massepo-
tential).
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Variationen minimiert und ein sicherer Betrieb des Inverter-Gatters ermoglicht werden.
Ferner erlauben diese Strukturen die Analyse der Auswirkung der Lasttransistordimen-

sionierung auf die Schaltungseigenschaften.

5.9.2 Statische Charakterisierung von Invertern

Abbildung 5.39 zeigt die Ubertragungskennlinien eines DNTT-basierten Inverters in Ein-
kanaltechnologie in Abhéngigkeit verschiedener Betriebsspannungen Vpp. Die Inverter-
Schaltung zeigt eine V/V Verstiarkung von —10,2 bei einem Vpp-Wert von —5 V. Ferner
konnen die Spannungswerte des High- und Low-Pegels am Ausgang auf —4,5V bzw.
—0,74V bestimmt werden, wobei ersichtlich wird, dass nicht der vollstindige Spannungs-
bereich zwischen Betriebsspannung und Massepotential ausgeschopft wird. So kann fiir
den High-Pegel aufgrund des Spannungsabfalls am Lasttransistor, gegeben durch seine
Schwellenspannung Vi, lediglich ein Ausgangsspannungswert von Vpp — Vi, erreicht
werden. Der Low-Pegelwert indiziert, dass das Widerstandverhéltnis der beiden verwen-
deten Transistoren nicht ausreichend ist, um im linearen Betriebsbereich des aktiven
TFTs einen Ausgangsspannungswert nahe des Massepotentials zu erreichen. Dies stellt
ein grundlegendes Problem der Einkanaltechnologie dar und kann durch die Verwendung
der Komplementértechnik gelost werden (siehe Kapitel 5.9.4). Bereits in Kapitel 5.8 wur-
de die zunehmende Verschiebung der Schwellenspannung V7, sowie die Verringerung der
Strommodulation [, /I, der Einzeltransistoren infolge einer Erhéhung der Drain-Source

Spannung Vpg diskutiert. Dieser Einfluss wird auch in den Ubertragungskennlinien der

-14 T T T T T T T T T T
] Aktiv: Last:
-12 1 vorwarts L=5um L=3um,
] o W =500 ym | W =20 ym

-10 1 rlickwarts

Vin V)

Abbildung 5.39: Ubertragungskennlinien eines DNTT-basierten Inverters in Einkanaltechnologie
in Abhéangigkeit verschiedener Betriebsspannungen Vpp.
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Inverter-Schaltung bei verschiedenen Betriebsspannungen ersichtlich. Mit zunehmender
Betriebsspannung Vpp zeigt sich eine Verringerung der V/V Verstarkung auf —8,8 fiir
Vpp = —10V. Ebenso werden die High- bzw. Low-Pegelwerte des Inverters negativ beein-
trachtigt. So konnen die Spannungswerte des High- und Low-Pegels am Ausgang lediglich
auf —8,5V bzw. —1,5V fiir Vpp = —10V bestimmt werden. Ferner wird eine Vergrofie-
rung der Hysterese-Effekte mit steigender Betriebsspannung ersichtlich. Aus diesem Grund
wird fiir weitergehende Analysen der Wert der Betriebsspannung Vpp auf —5V festgelegt.
Einen weiteren wichtigen Parameter digitaler Schaltungen stellt die Noise Margin (NM)
dar. Diese definiert die tolerierbare Abweichung des Eingangssignals vom Spannungswert
der einzelnen Pegel, um dennoch eine sichere Zuordnung zu einem logischen Wert gewahr-
leisten zu konnen. Fiir die Bestimmung der NM-Werte sind in der Literatur verschiedene
Methoden bekannt, wie unter anderem das negative slope criteria (NSC), das maximum
product criteria (MPC) sowie das maximum equal criteria (MEC) [Hau93]. In dieser Ar-
beit werden die NM-Werte mit Hilfe der MEC-Methode bestimmt, welche im Folgenden
naher erlautert wird. Fiir weiterfithrende Informationen zu den anderen Methoden sei der
interessierte Leser auf obige Literaturreferenz verwiesen. Bei der MEC-Methode wird so-
wohl die reguliire als auch die gespiegelte Ubertragungskennlinie der digitalen Schaltung
graphisch dargestellt, so dass sich zwei schmetterlingsférmige Bereiche bilden. Die Noise
Margin fir den High- und Low-Pegel werden als identisch angenommen. Die Ermittlung
des resultierenden NM-Wertes erfolgt schlieflich, wie in Abbildung 5.40 (a) dargestellt,
durch das Hineinlegen des Quadrates mit dem maximalen Flédcheninhalt in den schmetter-
lingsférmigen Bereich geringster Fléche. Hierdurch kann fiir die durch Abbildung 5.39 cha-
rakterisierte Inverter-Schaltung der NM-Wert bei einer Betriebsspannung Vpp von —5V
auf —0,1V bestimmt werden. Dieses indiziert eine hohe Storanfilligkeit der Schaltung
gegeniiber verrauschten Signalen. Speziell der Low-Pegelbereich stellt hierbei den limitie-
renden Faktor dar. Nichtsdestotrotz wird ebenso ein regeneratives Gate-Verhalten [Rab96]
der Schaltung ersichtlich. Die Geometrie des Inverters, allen voran die Groflenverhéltnisse
zwischen dem aktiven und dem Lasttransistor, beeinflussen die Schaltungscharakteristik.
Um den Einfluss der Groflenverhéltnisse auf die Schaltungseigenschaften zu analysieren,
erfolgt die Definition des geometrischen Verhéltnisses 3 als Quotient des Verhéltnisses aus
Kanalweite W zur Kanalldinge L des aktiven und des Lasttransistors. So zeigt Abbildung
5.40 (b) eine Erhohung der V/V Verstarkung mit ansteigendem . Es wird ersichtlich,
dass eine Erhohung der Widerstandsdifferenz zwischen aktivem und Lasttransistor durch

die unterschiedliche Dimensionierung der verwendeten TFTs die Schaltungscharakteristik
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Abbildung 5.40: (a) Regulire und gespiegelte Ubertragungskennlinie des betrachteten DNTT-
basierten Inverters in Einkanaltechnologie bei Vpp = —5V sowie Bestimmung
der Noise Margin mittels der MEC-Methode (graues Quadrat). (b) Verstér-
kungsfaktor V/V in Abhéngigkeit des geometrischen Verhéltnisses § des aktiven
und Lasttransistors.

optimiert. Nichtsdestotrotz limitieren die Anforderungen an die Integrationsdichte, die
GroBle des finalen Bauelements sowie der zu erzielenden Schaltungsgeschwindigkeit das
geometrische Verhéltnis im realen Schaltungsdesign. Hier gilt es, einen Kompromiss zwi-

schen der Dimensionierung und der Leistungsfahigkeit der Schaltungselemente zu finden.

5.9.3 Dynamische Charakterisierung von Invertern

Abbildung 5.41 zeigt die elektrischen Charakteristiken eines DNTT-basierten TFT der
Kanalldnge L = 1,5 um und Kanalweite W = 200 ym, der im Folgenden als pull-down
Element einer Inverter-Schaltung verwendet wird. Neben einer Ladungstriagermobilitit
im Sittigungsbereich g, von 0,43 cm?V~1s™! zeichnet sich dieser durch eine Schwel-
lenspannung Vi, von —0,41V sowie einer vernachliassigbaren Hysterese AVpy, aus. Die
Einschaltspannung V,,, kann schliefllich auf 0,5V bei einer Hysterese AV,,, von 0,4V be-
stimmt werden. Der Subschwellenspannungsstromanstieg S betragt 530 mV in Vorwérts-
und 1V in Riickwértsmessrichtung. Ferner zeichnet sich der TFT durch eine Strommo-
dulation I,,/Ioss von 2 - 10% aus.

Schliellich wird das elektrische Verhalten einer Inverter-Struktur bestehend aus diesem

Transistor als pull-down Element sowie eines Ohm’schen Widerstand (R = 10 MQ) als
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Abbildung 5.41: (a) Eingangskennlinie und (b) Ausgangskennlinienfeld eines DNTT-basierten
TFTs mit Au als Gate-Elektrode.

pull-up Element beziiglich eines dynamischen Eingangssignals analysiert. Hierbei wird
ein Ohm’scher Widerstand gewéhlt, um den Einfluss potentieller Prozessvariationen auf
die Schaltungseigenschaften zu minimieren. Fiir die Erzeugung des Eingangssignals wird
ein Rigol DG1022Z Signal-/ Arbitrér-Generator verwendet, wihrend das Ausgangssignal
mittels eines Tektronix TDS 3032B Oszilloskops gemessen wird. Die Anpassung der Ein-
gangsimpedanz erfolgt durch einen zusétzlich in Reihe geschalteten Ohm’schen Wider-
stands (R = 99MQ). Abbildung 5.42 (a) zeigt den Ausgang als Antwort auf ein recht-
eckformiges Eingangssignal der Frequenz 1 Hz. An dieser Stelle sei anzumerken, dass der
Kanalwiderstandswert des TFTs im Sattigungsbereich ungefdhr im Bereich von wenigen
MQ liegt. Trotz der Wahl eines Ohm’schen Widerstandes von 10 M2 kann daher lediglich
ein High-Pegelwert von —4,5V bzw. ein Low-Pegelwert von —2 'V bei einer Betriebsspan-
nung Vpp von —5V erreicht werden. Fiir das Frequenzverhalten der Inverterschaltung
wird die Verdnderung beziiglich dieser beiden Pegelwerte beurteilt. Ebenso werden sowohl
die Anstiegs- als auch die Abfallzeit bestimmt. Diese sind definiert durch die Zeitdauer
die benotigt wird, um von einem Ausgangssignalwert von 10 % einen Ausgangssignalwert
von 90 % zu erreichen und umgekehrt [Rab96]. Die Anstiegs- und Abfallzeit kann auf
11ms bzw. 89 ms bestimmt werden. Speziell die hohe Abfallzeit deutet auf eine nicht zu
vernachléssigende Zeitdauer hin, in der sich der minimale Kanalwiderstand des TFT's ein-
stellt. Ebenso zeigt eine Erhohung der Frequenz des rechteckformigen Eingangssignals auf
5 Hz eine Verdnderung des Low-Pegelwertes auf —2,2'V (siche Abbildung 5.42 (b)). Hier-
durch wird ersichtlich, dass der minimale Kanalwiderstandswert des TFTs nicht mehr

erreicht werden kann. Schon in Kapitel 5.1 indizierten die frequenzabhingigen Kapazi-
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Abbildung 5.42: Transientverhalten eines Inverters bestehend aus einem DNTT-basierten TFT
als pull-down und einem Ohm’schen Widerstand als pull-up Element. Die Dia-
gramme zeigen, dass Ausgangssignal V,,; fiir ein rechteckférmiges Eingangssi-
gnal Vj,, mit einer Frequenz von (a) 1 Hz bzw. (b) 5Hz.

tdtsmessungen, dass die dielektrische Konstante £ in Nanokompositen, wie inoflex T3,
durch den Maxwell-Wagner-Sillars Effekt im niedrigen Frequenzbereich nachhaltig beein-
flusst wird. So konnte ein reziprokes Verhalten zwischen der Frequenz des Messsignals
und der dielektrischen Konstante k£ nachgewiesen werden. Die hierdurch entstehende fre-
quenzabhéngige kapazitive Kopplung fiihrt schliellich zu einer Erh6hung des minimalen
Kanalwiderstandes des TFTs und somit zur Verdnderung des Low-Pegelwerts. Im Zuge
dessen kann schliefSlich eine Anndherung des Low-Pegel- an den High-Pegelwert beobach-
tet werden, wodurch eine sichere Trennung der logischen Werte ,,0“und ,,1%, abhéngig von
der Storanfélligkeit der Schaltung, nicht mehr gewéhrleistet ist.

Neben den intrinsischen Schaltungseigenschaften kann ebenso der verwendete Messaufbau
einen Einfluss auf die Bestimmung der Anstieg- und Abfallzeiten haben. So kénnen pa-
rasitire kapazitive und resistive Effekte, hervorgerufen durch die verwendeten Messkabel,
Messnadeln sowie der Kontaktpads der Transistoren, das tatséchliche Eingangssignal am
Gate-Anschluss des TFTs beeinflussen. Ebenso kann ein Einfluss dieser sowie der Ein-
gangsimpedanz des verwendeten Oszilloskops auf die Ausgangslast nicht ausgeschlossen
werden. Um den Einfluss der beschriebenen parasitdren Effekte auf die Laufzeit des Si-
gnals ausschlieen zu kénnen und die Vergleichbarkeit der Leistungsfahigkeit verschiedener
Technologien und Schaltungsdesigns zu gewéhrleisten, ist eine gleichbleibende Messroutine
notwendig. Die Standardschaltung zur Laufzeitmessung ist typischerweise durch die Rea-

lisierung einer Ringoszillator-Struktur gegeben. Ein Ringoszillator ist eine astabile Schal-
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tung, die durch eine ungerade Anzahl von Invertern zu einer ringférmigen Kette aufgebaut
wird. So fiihrt die ungerade Anzahl an Invertierungen des Signals schliefilich dazu, dass
kein stabiler Betriebspunkt existiert und die Schaltung oszilliert [Rab96]. Der Aufbau von
Ringoszillatoren konnte allerdings trotz des regenerativen Gate-Verhaltens des betrach-
teten Inverter-Elements aufgrund der geringen Noise Margin nicht realisiert werden, so
dass eine prézise Laufzeitmessung nicht durchgefithrt wurde. Nichtsdestotrotz zeigen die
durchgefiihrten dynamischen Messungen, dass trotz des Optimierungspotentials der TFT-
Integrationsroutine die kapazitiven Effekte im Dielektrikum selbst das Frequenzverhalten
der Diinnschichttransistoren mafigebend limitieren. Daher ist eine Anwendung der herge-
stellten Inverter lediglich in duBlerst eingeschrankten Bereichen der digitalen Schaltungs-
technik, wie beispielsweise als Schaltelement in Sensorarrays, moglich. Fiir Applikationen

im hoherfrequenten Bereich ist die Wahl eines alternativen Dielektrikums unabdingbar.

5.9.4 Komplementare Inverter-Schaltungen auf Foliensubstraten

Trotz der hohen Leistungsfahigkeit der Si-NMOS-Technologie fiihrte die hohe Leistungs-
aufnahme der realisierten Schaltungen zur Entwicklung eines komplementaren MOSFET-
Konzepts, um eine stetige Steigerung der Integrationsdichte an Schaltungselementen ge-
wihrleisten zu konnen. Das Konzept des komplementéren Schaltungsdesigns kann ebenso
auf die Diinnschichttransistortechnologie iiberfithrt werden und wird in diesem Kapitel
diskutiert.

Die in den vorherigen Kapiteln vorgestellten Inverter in Einkanaltechnologie besitzen ne-
ben einem aktiven Transistor als pull-down Element einen Lasttransistor im pull-up Netz-
werk und zeichnen sich durch eine hohe Leistungsaufnahme aus. Abbildung 5.43 zeigt
neben der Ubertragungskennlinie eines DNTT-basierten Inverters den Schaltungsstrom
Ipp. Bei einer Betriebsspannung Vpp von —5V koénnen der High- und der Low-Pegel auf
—4,5V bzw. —0,74V bestimmt werden. Der Inverter weist eine V/V Verstarkung von
—10,2 auf. Die Noise Margin (NM), bestimmt mittels der MEC-Methode (siehe Kapi-
tel 5.9.2), betrdgt —0,1V. Ab einer Eingangsspannung V;,, von —0,4V weist der akti-
ve TF'T eine hohe Leitfahigkeit auf und durchlduft im Folgenden den S&ttigungs- bzw.
linearen Betriebsbereich. Ab diesem Spannungswert sind sowohl der aktive Transistor
als auch der Lasttransistor in einem leitfdhigen Zustand, ersichtlich durch einen stetigen
Schaltungsstromfluss. Die Analyse der Unterschiede beziiglich der elektrischen Parame-

ter von Invertern in Einzel- und Komplementértechnologie wird durch das Zusammen-
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Abbildung 5.43: Ubertragungskennlinie und Schaltungsstrom Ipp eines DNTT-basierten Inver-
ters in Einkanaltechnologie.

schalten zweier einzeln integrierter Transistoren (n- und p-Kanal) realisiert. So wird ein
DNTT-basierter TFT (p-Kanal) als pull-up, sowie ein ZnO-basierter TFT (n-Kanal) als
pull-down Element verwendet °. Eine Ubersicht iiber das Schaltungsdesign in Einkanal-
und Komplementéartechnologie zeigt Abbildung 5.44. Die Integration des DNTT-basierten
TFTs erfolgt analog zu der in Kapitel 5.2 vorgestellten Routine fiir geschiitzte TFTs. Als
Gate-Elektrode wird eine Filmsequenz bestehend aus 50nm Al und 7nm Ti verwendet,
wahrend als Substrat eine Hostaphan DOKO Folie dient. Fiir die Integration des ZnO-
basierten TFTs erfolgt die Definition der Gate-Elektrode, bestehend aus 50 nm Al und
7nm Ti sowie die Deposition und Aushirtung des 180 nm dicken inoflex T3 Films ana-
log zu der in Kapitel 5.1 vorgestellten Routine. Im Anschluss erfolgt eine ganzflichige
Deposition einer 150 nm dicken Al-Schicht mittels des Elektronenstrahlverdampfens. Die
Source- und Drain-Elektroden werden mit Hilfe der optischen Fotolithographie und einem
nasschemischen Atzprozess in einer wissrigen Losung bestehend aus H3PO4, HNO3 und
CH3COOH definiert. Im Anschluss an die Reinigungssequenz der Elektroden, bestehend
aus Aceton, Isopropanol und VE-Wasser, wird eine wéssrige ZnO-Nanopartikeldispersion
( ZN-3014A, bezogen von Nanophase Corporation Inc.) mittels eines Doctor Blading Pro-
zesses (Depositionsgeschwindigkeit v von 50 pm/s, siehe Kapitel 4.3.2) aufgebracht. Hier-
zu wird die Basisdispersion (50 Gew.-% vornehmlich sphérischer ZnO-Nanopartikel in
H,0, durchschnittlicher Partikeldurchmesser: 70 nm) mit VE-Wasser im Verhéltnis 1:2
verdiinnt. Das Abdampfen des Dispersionsmediums erfolgt unter Atmosphérenbedingun-

gen in einem Umluftofen fiir eine Zeitdauer ¢ von 30 min bei einer Temperatur 7' von

9Die Entwicklung der komplementiiren Inverter fand in Kooperation mit Fabio F. Vidor (Universitt
Paderborn / UFRGS) und Julia Reker (Universitét Paderborn) statt.
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115°C. Die Dicke der resultierenden ZnO-Schicht, bestimmt mit einem Dektak XT Stylus
Profiler, betrdagt 200 — 300 nm. Die Stabilisierung der ZnO-Schicht erfolgt mittels einer
UV-Strahlungsbehandlung (Leistungsdichte: 200 W /cm?, Bestrahlungsdauer: 10 x 30 s mit
jeweils 30s Pause,) sowie einer anschlieBenden Lagerung unter Atmosphérenbedingungen
mit hoher relativer Luftfeuchtigkeit (Zeitdauer ¢ = 30 min, rel. Luftfeuchtigkeit: 50—60 %)
[Vid17]. Als Substrat wird eine Hostaphan RNK Folie verwendet.

Wie Abbildung 5.44 zeigt, kann eine komplementére Schaltung durch die Verbindung der
Drain-Elektroden der integrierten TFTs gebildet werden. Die zugehorige Ubertragungs-
kennlinie der komplementéiren Schaltung, bestehend aus einem ZnO-basierten (n-Kanal)
TFT und einem DNTT-basierten TFT (p-Kanal), zeigt Abbildung 5.45 (a). Bei einer
Betriebsspannung Vpp von 5V befindet sich der ZnO-basierte TFT im niedrigen Ein-
gangsspannungsbereich (Vj, < 0,7V) im ausgeschalteten Zustand, wahrend der DNTT-
basierte TFT im linearen Bereich betrieben wird. Der zugehorige High-Pegel kann auf
4,9V bestimmt werden. Im hohen Eingangsspannungsbereich (V;,, > 3,1V) ist hingegen
der DNTT-basierte TF'T im ausgeschalteten Zustand, wihrend der ZnO-basierte TFT
im linearen Bereich betrieben wird. Der zugehorige Low-Pegel kann auf 0V bestimmt
werden. Es wird ersichtlich, dass nahezu der vollstandige Spannungsbereich (98 %) zwi-
schen der Betriebsspannung Vpp und dem Massepotential GN D ausgeschopft werden
kann. Abbildung 5.45 (b) zeigt die regulire und gespiegelte Ubertragungskennlinie des

komplementédren Inverters. Die Schaltschwelle V), ist definiert als der Punkt, an dem

Vbp Vbp
1 Last-TFT 1 DNTT-TFT
L —
- VOut ‘/[n - V()ut
— —
Vin —|I Aktiver-TFT 1 ZnO-TFT
L
GND "GND

(a) (b)

Abbildung 5.44: (a) Schematisch Darstellung einer Inverter-Schaltung bestehend aus (a) einem
Lasttransistor im pull-up und einem aktiven Transistor im pull-down Netzwerk
(Einkanaltechnologie) sowie (b) einem p-Kanal TFT im pull-up sowie einem
n-Kanal TFT im pull-down Netzwerk (Komplementértechnik). Vpp: Betriebss-
pannung, V;,: Eingangssignal, V,,;: Ausgangssignal, GN D: Massepotential.

137



5 Diinnschichttransistoren und Schaltungen mit inoflex T3 Universitédt Paderborn

6 DNTT TFT: 7ZnO TFT: E 5 Ubertragungskennlinie: Vpp =5V
L=5um, W=500um | L=5um, W=500pum i —— regular
....................................... . 1 4 _ gespiege|t a
4- . ] ZnO TFT: | |
S = 3_. v L=5pm | |
e >~E L W =500 ym
3 L 24 R
> 2] i >g ] ]
vorwarts } 1 | DNTTTFT: MEC 1
—o— riickwérts 4 | | L=5um

”\%DDD 0d [LW=500um |

0- T T i r: T T T T T T T T T T T T

-4 -2 0 2 4 0 1 2 3 4 5

Vin (V) Vin’ Vout (V)

(a) (b)

Abbildung 5.45: (a)Ubertragungskennlinien und (b) regulire und gespiegelte Ubertragungskenn-
linie eines komplementiren Inverters auf Foliensubstraten sowie Bestimmung
der Noise Margin mittel der MEC-Methode (graues Quadrat) bei Vpp =5V.

die Eingangsspannung V;, und die Ausgangsspannung V,,; den gleichen Wert annehmen
(Vi = Vour). An dieser Stelle werden beide Transistoren im Séttigungsbereich betrieben.
Idealerweise sollte V), den Wert Vpp/2 annehmen, um eine vergleichbare Noise Margin
fiir den High- und Low-Pegel zu gewihrleisten [Rab96]. Die bestimmte Schaltschwelle V),
in Vorwirtsmessrichtung liegt nahe dem idealen Wert und betréagt 2,2 V. Der NM-Wert
kann mit Hilfe der MEC-Methode auf 1,23V bestimmt werden. Dies indiziert eine signifi-
kante Reduzierung der Storanfilligkeit des komplementéren Schaltungsdesigns verglichen
mit der Einkanaltechnologie. Ferner kann ein regeneratives Gate-Verhalten [Rab96] sowie
eine V/V Verstiarkung von —9, 6 bestimmt werden. Nichtsdestotrotz zeigt sich eine ausge-
priagte Hysterese bei der zyklischen Messung der Ubertragungskennlinie von 1,8V, deren
Ursprung durch die Fallenzusténde im Dielektrikum der beiden Einzeltransistoren sowie
der nanopartikuldren Halbleiterschicht gegeben ist [40]. Abbildung 5.46 zeigt neben der
Ubertragungskennlinie den Strom Ipp durch die komplementiire Inverter-Schaltung. Es
wird ersichtlich, dass sich der maximale Strom Ipp an der Schaltschwelle V,; der Schaltung
einstellt. An dieser Stelle werden beide Transistoren in Séttigung betrieben. Mit zuneh-
mender Eingangsspannung V;, geht der n-Kanal TFT in den linearen Betriebsbereich
iiber, wodurch der Strom Ipp reduziert wird. Bei hohen Eingangsspannungen V;, > 3,1V
geht der p-Kanal TFT schliefilich in den ausgeschalteten Zustand iiber, wodurch sich
Ipp schlieBlich einem minimalen Wert annéhert. Idealerweise ist ein dquivalentes Verhal-

ten im niedrigen Eingangsspannungsbereich (V;, < 0,7V) zu erwarten, da sich dort der
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Abbildung 5.46: Ubertragungskennlinie und Schaltungsstrom Ipp eines komplementiren Inver-
ters auf Foliensubstraten.

n-Kanal TFT im ausgeschalteten Zustand befindet. Im Gegensatz zum hohen Eingangs-
spannungsbereich zeigt sich allerdings ein nicht zu vernachlissigender Stromfluss auch
im ausgeschalteten Zustand des ZnO-basierten TFTs. Als Ursache sind potentielle peri-
phere Stréme durch die fehlende Strukturierung der Halbleiterschicht sowie Leckstréme
durch das Gate-Dielektrikum zu nennen. Nichtsdestotrotz wird das enorme Potential der
Komplementértechnologie fiir die Realisierung von energieeffizienten Schaltungselementen
ersichtlich. Neben der nahezu idealen Schaltschwelle V;; und der reduzierten Storanfallig-
keit der realisierten Schaltung, bietet die Anpassung der TFT-Dimensionierungen einen

Ansatzpunkt zur weiteren Optimierung der Leistungsaufnahme der Inverter-Struktur.
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KAPITEL 6

DUNNSCHICHTTRANSISTOREN UND SCHALTUNGEN
MIT SX AR-PC-5060

In den letzten Jahren zeigte die Materialklasse der Fluorpolymere ein enormes Potential
als Isolationsschicht fiir Applikationen im hoherfrequenten Elektronikbereich [WKMBO09],
[OMF*18]. In den folgenden Abschnitten werden erste Einschéitzungen beziiglich der Ein-
satzmoglichkeiten des Perfluorpolymers SX AR-PC-5060 in der flexiblen Elektronik disku-
tiert. Wéhrend sich Kapitel 6.1 mit den Depositionsmoglichkeiten sowie den elektrischen
und physikalischen Eigenschaften von SX AR-PC-5060 beschéftigt, zeigt Abschnitt 6.2
eine Integrationsroutine fiir Diinnschichttransistoren (engl.: Thin-Film Transistor, TFT)
und Inverter-Strukturen. Ebenso erfolgt eine Analyse beziiglich ihrer statischen elektri-
schen Charakteristiken. Abschlieend stellt Kapitel 6.3 einen optimierten Integrationspro-
zess zur Herstellung von TFTs dar und diskutiert die dynamischen elektrischen Charak-

teristiken von invertierenden Schaltungselementen.

6.1 Deposition und Charakterisierung des Polymers SX
AR-PC-5060

Die zufillige Entdeckung von Polytetrafluorethylen (PTFE, Markenname: Teflon) durch
den Chemiker Roy Plunkett im Jahre 1938 in den Laboren von E. I. duPont de Ne-

mours & Co. eroffnete das Forschungsfeld der Perfluorpolymere. Seit dieser Zeit wur-
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de eine hohe Anzahl an neuen Typen von fluorierten Polymeren entwickelt, deren ein-
zigartige Figenschaften durch die starke Bindung zwischen den Elementen Kohlenstoff
und Fluor sowie der Abschirmung des Kohlenstoffriickgrats durch die Fluoratome be-
stimmt wird. Neben einer hohen chemischen Resistenz zeichnen sich diese Polymere vor
allem durch ihre exzellenten elektrisch isolierenden Eigenschaften aus [Dro09]. Verschie-
dene Fluorpolymere wurden in den letzten Jahren in elektronischen Applikationen bei-
spielsweise als Passivierungsschicht oder Gate-Isolation eingesetzt. Speziell das amorphe
Polymer Poly(perfluorobutenylvinylether) (CYTOP) wurde als Gate-Dielektrikum in der
Diinnschichttransistor-Technologie verwendet [KMHT07], [UKTO08], [JKPKO08], [WKM™*09].
Aufgrund seiner amorphen Struktur vereint CYTOP eine sehr hohe Transparenz von ca.
95% im optischen Wellenlangenbereich mit einer hohen Loslichkeit in speziellen fluori-
nierten Losungsmitteln. Hierdurch ist eine einfache Verarbeitung mit 16sungsmittelbasier-
ten Depositionsprozessen moglich. Obwohl CYTOP lediglich eine dielektrische Konstante
von 2,0 — 2,1 aufweist, zeichnet sich diese durch ihre Konstanz iiber einen weiten Fre-
quenzbereich von bis zu 25 GHz aus. Neben seiner Hydroxylgruppen-freien chemischen
Struktur weist das Polymer einen Kontaktwinkel mit Wasser von 110° auf [Asa]. Auf-
grund dieser Eigenschaften konnte in der Literatur eine Erhohung der Leistungsfahigkeit
der Diinnschichttransistoren durch die Minimierung von Hysterese-Effekten sowie Schwel-
lenspannungsverschiebungen, hervorgerufen durch OH-Gruppen und/ oder adsorbiertes
Wasser an der Dielektrikumsoberfliche oder im Dielektrikum selbst, nachgewiesen werden
[KMHT*07], [UKT08]. Allerdings besitzt CYTOP eine geringe Glasiibergangstemperatur
von 108 °C [Asa], wodurch das Temperaturbudget von Folgeprozessen limitiert wird.

Die ALLRESIST GmbH hat sich in den letzten Jahren zum Ziel gesetzt, ein Konkurrenz-
produkt am Markt zu etablieren, das neben den bekannten Eigenschaften des Produktes
CYTOP, wie der hohen optischen Transparenz und chemischen Resistenz, durch eine er-
hohte Glasiibergangstemperatur von 260 °C und eine Zersetzungstemperatur von etwa
360 °C gekennzeichnet ist [Kail7], [Kail8]. Das Produkt besteht aus einem perfluorier-
ten amorphen Copolymer, welches in einem Losungsgemisch bestehend aus Perfluortri-n-

butylamin und Perfluor-n-dibutylmethylamin 16slich ist [A1120].
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Integration

Die Herstellung diinner Schichten basierend auf SX AR-PC-5060 kann mittels Schleuder-
beschichtungsprozessen erfolgen. Hierzu wird die vom Hersteller bereitgestellte Losung
bei einer Rotationsgeschwindigkeit von 800 rpm auf das Substrat gebracht, wobei die Ge-
schwindigkeit fiir eine Zeitdauer von ¢t = 10s konstant gehalten wird. Die abschlieende
Schichtdickendefinition erfolgt wihrend einer Zeitspanne von t = 60s bei einer Rotati-
onsgeschwindigkeit von 1000 rpm. Im Anschluss erfolgt die Trocknung des resultierenden
nassen Films durch eine thermische Behandlung (7" = 100°C, ¢ = 90 min) in einem Kon-
vektionsofen unter Umgebungsluft. Die resultierende Schichtdicke betragt 45 — 50 nm. An
dieser Stelle sei anzumerken, dass ebenso eine Beschichtung mit Hilfe eines Doctor Bla-
ding Prozesses moglich ist. Reproduzierbare Schichtdicken von 45 — 50 nm konnen bei
Raumtemperatur und einer linearen Translationsgeschwindigkeit von v = 50 pm/s unter
der Verwendung einer hydrophobierten thermisch oxidierten Silizium (Si)-Rakel herge-
stellt werden. Nichtsdestotrotz erfolgt die Integration der in dieser Arbeit hergestellten
elektronischen Bauelemente lediglich unter Verwendung des beschriebenen Spin Coating-
Prozesses.

Die Bestimmung des dielektrischen Verhaltens des perfluorierten Polymers erfolgt analog
zu der in Kapitel 5.1 beschriebenen Routine. Hierfiir werden Kondensatoren in Parallel-
plattenarchitektur mit einer aktiven Fliche von 25 mm? analog zur in Kapitel 5.1 vorge-
stellten Routine integriert. Als Bottom Elektrode dient eine 50 nm dicke Aluminium (Al)
Schicht. Die Strukturierung der 50 nm dicken Top Elektrode bestehend aus Al erfolgt mit-
tels eines nasschemischen Atzprozesses in Phosphorsdure (HsPO,), Salpeterséure (HNOs)
und Essigsédure (CH3COOH).

Elektrische und physikalische Charakterisierung

Den frequenzabhéngigen Verlauf der berechneten relativen Permittivitat fiir das Fluor-
polymer SX AR-PC-5060 zeigt Abbildung 6.1 (a). Im Messintervall von 50 Hz - 1 MHz
verweilt die dielektrische Konstante fortwdahrend im Bereich von 2,1 — 2,2 und weist da-
mit in diesem Bereich ein mit dem Produkt CYTOP vergleichbares Verhalten auf [Asa].
Ebenso wird eine signifikante Verringerung der relativen Permittivitit ab einer Frequenz
von ca. 1 MHz ersichtlich. Walser et al. zeigten fiir das Materialsystem CYTOP, dass die

Hochfrequenz-Antwort des Materials vom Serienwiderstand des Systems dominiert wird.
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Abbildung 6.1: (a) Frequenzabhingiges Verhalten der relativen Permittivitidt des Dielektrikums
SX AR-PC-5060. Bottom FElektrode des Kondensators in Parallelplattenarchi-
tektur: Al. (b) AFM-Messung einer SX AR-PC-5060 Oberfléiche nach dem Aus-

hartungsprozess.

Daher skaliert die Reduzierung der dielektrischen Konstante k& mit der Fliche der Kon-
densatorstruktur und ist unabhéingig von der Isolationsschicht selbst [WKMB09]. Ferner
zeigen AFM-Messungen, dass die Oberfldche der deponierten SX AR-PC-5060 Schichten
eine exzellente Homogenitdt mit einem quadratischen Mittenrauwert RMS von 0,3 nm
aufweist (Abbildung 6.1 (b)). Kontaktwinkelmessungen indizieren einen hohen Kontakt-
winkel von 122° zwischen der polymeren Oberfliche und Wasser. Die freie Oberflichen-
energie vy kann schliellich auf 10,95 mN/m bestimmt werden mit einem dispersen und
polaren Beitrag von o = 10,83 mN/m (99 %) bzw. 67 = 0,13 mN/m (1 %).

Die hier diskutierten Ergebnisse zeigen eine Vielzahl an Uberschneidungen der Produkte
CYTOP und SX AR-PC-5060, so dass ein Einsatz von SX AR-PC-5060 in der Schal-
tungstechnik als vielversprechend erscheint. An dieser Stelle sei allerdings anzumerken,
dass die Oberflicheneigenschaften des Fluorpolymers die Benetzung der Oberfliche mit
dem in dieser Arbeit verwendeten Fotolack erschwert. Ebenso ist lediglich eine geringe

Adhésion zwischen Gold (Au) und der Dielektrikumsoberfliche gegeben.
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6.2 Einzeltransistoren und statische Charakterisierung

von Invertern

Typischerweise beeinflussen orthogonale Losungsmittel nicht die Morphologie von organi-
schen Halbleitersystemen [CCN*10]. Daher werden aufgrund der im vorangegangen Ka-
pitel genannten prozesstechnischen Problematiken (Benetzung des Fotolacks, Adhésion
von Au) Diinnschichttransistoren in der Top Gate Bottom Contact Architektur integriert.
Einen Uberblick iiber die im Folgenden beschriebenen Prozessabliufe zeigt Abbildung
6.2. Das isolierende Trigersubstrat, bestehend aus thermisch oxidierten 47 Si-Wafern,
wird ganzflachig mittels Elektronenstrahlverdampfens mit einer Filmsequenz bestehend
aus 2nm Titan (Ti) sowie 30 nm Au bedampft, wobei die Ti-Schicht lediglich als Haftver-
mittler dient. Mit Hilfe der optischen Fotolithographie und nasschemischen Atzprozessen
werden die Source- und Drain-Elektroden strukturiert. Fiir die Ti-Schicht dient eine wéss-
rige Losung bestehend aus Wasserstoffperoxid (H2Os) und Ammoniakwasser (NH4OH) als
Atzlosung, wihrend eine wissrige Kaliumiodid (KI) und Iod (I) umfassende Losung als
Atzmedium fiir die Au-Schicht fungiert. Im Anschluss erfolgt die Reinigung der Kontakt-
elektroden mit Aceton, Isopropanol und VE-Wasser sowie einer anschliefenden Trocknung
unter einem stetigen Stickstoff-Fluss. SchlieSlich erfolgt die Deposition einer 30 nm dicken
DNTT Schicht durch thermisches Aufdampfen. Als Dielektrikum dient eine 45 — 50 nm
dicke Schicht SX AR-PC-5060, die analog zur in Kapitel 6.1 beschriebenen Routine auf-
gebracht und gehértet wird. Fiir die Gate-Elektrode wird schliellich eine 50nm dicke
Al Schicht ganzflachig unter Hochvakuumbedingungen aufgebracht und durch optische
Lithographie und einen Atzprozess in einem Atzmedium aus H,O, H3POs, HNO;3 und
CH3COOH strukturiert. Abschlieend erfolgt die Reinigung der Gate-Elektroden in einer
Reinigungssequenz bestehend aus Aceton, Isopropanol und VE-Wasser. Details beziiglich

der verwendeten Atzldsungen sind im Anhang ersichtlich.

Diskussion

Abbildung 6.3 zeigt die elektrischen Charakteristiken eines integrierten DNTT-basierten
TFTs unter der Verwendung des Dielektrikums SX AR-PC-5060. Es wird ersichtlich, dass
der TF'T im ausgeschalteten Zustand einen ausgepréigten Drain-Strom I aufweist, der zu

einer geringen Strommodulation von 50 fithrt (Abbildung 6.3 (a)). Verschiedene Faktoren
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Abbildung 6.2: Ubersicht iiber die Prozessfolge zur Integration von Top Gate Bottom Contact
TFTs unter der Verwendung von DNT'T als aktives Halbleitermaterial.

146



Fachgebiet Sensorik Einzeltransistoren und statische Charakterisierung von Invertern 6.2

10° . . —-1.5x107 -4 R T
L=10um, W =500 ym ] V=6V bis-10Vin -2V
Vge=-10V e L2 10m, W =500 im
e #-1.0x107 3.
100 — Mol —— '
e --5.0x10°®
— = < -2
< < £
= L0.0 o s
10—7_ ..............
-1
vorwarts ——  [5.0x10°
—o— rlickwarts ——
10-8 T T T T T ‘1.0X10-7 01 T T T T T 1
10 5 0 -5 -10 -15 0 -2 -4 -6 -8 -10 -12
Voo (V) Vos (V)

Abbildung 6.3: (a) Eingangskennlinie sowie Leckstromverhalten und (b) Ausgangskennlinienfeld
eines DNTT-basierten TETs in Top Gate Bottom Contact Architektur unter der
Verwendung des Dielektrikums SX AR-PC-5060.

kommen als potentielle Ursache hierfiir in Betracht. Zum einen sind die Uberlappungsbe-
reiche zwischen den Source-/ Drain-Elektroden und der Gate-Elektrode (Abbildung 6.4
(a)) als kritisch anzusehen. Die geringe Konformitét des thermischen Aufdampfprozes-
ses [Hill4], welcher zur Deposition des Halbleitermaterials verwendet wird, begiinstigt
eine Stufenbildung zwischen den Source-/ Drain-Elektroden und dem Kanalbereich. Da-
her ist vornehmlich in diesem Bereich eine geringere Schichtdicke des Gate-Dielektrikums
zu erwarten, resultierend in einem ausgeprigten Leckstromanteil. Zum anderen bildet
die polykristalline Struktur der halbleitenden Schicht eine raue Oberfliche fiir die De-
position des Dielektrikums. Abbildung 6.4 (b) zeigt AFM-Messungen nach der Deposi-
tion der Isolationsschicht SX AR-PC-5060 auf dem organischen Halbleiter DNTT. Der
quadratische Mittenrauwert RMS kann im Anschluss an die Deposition auf 1,9nm be-
stimmt werden. Dies indiziert das Auffiillen der vakanten Bereiche zwischen den einzel-
nen Halbleiterkristallen und fiithrt zu einer ausgepriagten Inhomogenitéit im Bereich der
Halbleiter-Dielektrikum-Grenzfliche. Aufgrund der nicht planaren Oberfliche wéhrend
der Deposition des Dielektrikums kann ebenso eine Behinderung des Quervernetzungs-
prozesses des Polymers SX AR-PC-5060 nicht ausgeschlossen werden. So indiziert der
Subschwellenspannungsstromanstieg S von 9V /dec bzw. 6,7V /dec in Vorwérts- bzw.
Riickwéartsmessrichtung das Auftreten einer erhchten Fallenzustandsdichte. Ferner kann
die Schwellenspannung Vp;, zu einem positiven Spannungswert von 0,6V in Vorwérts-
messrichtung bestimmt werden. Die Hysterese AVryy, betragt schliefilich 2 V. Scheinert et

al. analysierten den Einfluss von Donator- und Akzeptor-ahnlichen Fallenzustdnden auf
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Abbildung 6.4: (a) Schematische Darstellung eines Auschnittes eines DNTT-basierten TFTs in
Top Gate Bottom Contact Architektur (G: Gate, S: Source, D: Drain). Rotes
Rechteck: Kritischer Bereich beziiglich Leckstromverhalten. (b) AFM-Messung
des Dielektrikums SX AR-PC-5060 abgeschieden auf dem Halbleitermaterial
DNTT. Die kornige Struktur der Halbleiterschicht bleibt erhalten.

die elektrischen Charakteristiken von Pentacen-basierten TFTs [SPBP07]. So zeigten sie,
dass feste Ladungen oder Akzeptor-ahnliche Fallenzustéinde aufgrund ihrer negativen La-
dung zu einer Schwellenspannungsverschiebung in den Bereich von positiven Gate-Source
Spannungen Vg fiihren kénnen. Ferner berichteten sie, dass diese negativen Ladungen
zu einer Erhohung der Locherkonzentration an der Halbleiter-Dielektrikum-Grenzflache
fithren. Hierdurch kann die Halbleiterschicht auch bei hohen positiven Gate-Source Span-
nungen Vg nicht vollstdndig verarmen, resultierend in einem erhéhten Drain-Strom /.
Das zugehorige Ausgangskennlinienfeld des integrierten DNTT-basierten TFTs (Abbil-
dung 6.3 (b)) bestérkt diese Annahme. Neben dem Leckstromverhalten im niedrigen Vpg-
Bereich wird ein Vpg-abhéngiger Drain-Strom [ trotz eines Gate-Source Spannungswert
Vs von 0V ersichtlich. Ferner kann die Einschaltspannung V,,, auf 6 V bei einer Hysterese
AV,, von 2,4V bestimmt werden. Die Ladungstragermobilitéit im Séttigungsbereich figq
wird durch die zuvor beschriebenen Effekte auf 0,02 cm?V—1s~! limitiert.

Beim Vergleichen des Stroms [, eines DNTT-basierten TFTs im angeschalteten Zu-
stand mit inoflex T3 bzw. SX AR-PC-5060 als Dielektrikum wird ersichtlich, dass ein
vergleichbarer Stromfluss bei SX AR-PC-5060 umfassenden TFTs lediglich durch erhch-
te Betriebsspannungen erreicht werden kann. Das Nanokomposit inoflex T3 weist eine
Kapazitit pro Einheitsfliche C; von 47 — 56 nFem~2 auf. Wie bereits erwihnt, weisen
AFM-Messungen (Abbildung 6.4 (b)) auf eine lokale Schichtdickenvariation bei der De-
position von SX AR-PC-5060 auf der polykristallinen Halbleiterschicht DNTT hin. So
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zeigt sich eine Anhaufung des aufgebrachten Polymers im Bereich der Korngrenzen, re-
sultierend in einer lokalen Variation der kapazitiven Kopplung. Unter der Annahme einer
Schichtdickenvariation zwischen 45 — 60 nm weist die Kapazitat pro Einheitsflache C; fiir
das Dielektrikum SX AR-PC-5060 einen Wertebereich von 29 —41 nFem ™2 auf. Dies fiihrt
zu einer erhohten Betriebsspannungen dieser TFTs.

Nichtsdestotrotz konnten einfache Schaltungselemente bestehend aus einem Lasttransistor
im pull-up und einem aktiven Transistor im pull-down Netzwerk realisiert werden. Abbil-
dung 6.5 zeigt die Ubertragungskennlinien eines DNTT-basierten Inverters in Einkanal-
technologie in Abhéngigkeit verschiedener Kanalldngen L des Lasttransistors. Zwar ist ein
invertierendes Verhalten am Ausgang der Schaltung ersichtlich, allerdings kann unabhén-
gig von der Kanalldnge L des Lasttransistors lediglich ein V/V Verstarkungsfaktor von —1
bei einem Vpp-Wert von —10V erreicht werden. Ebenso kann die Inverter-Schaltung nicht
das vollstandige Spannungsintervall von Vpp bis zum Massepotential nutzen. So betragen
die Spannungswerte des High-Pegels am Ausgang unabhéngig von der Kanallange L des
Lasttransistors —6,5V. Der Low-Pegel am Ausgang hingegen weist die typische Abhén-
gigkeit des Ausgangsspannungswerts vom Widerstandsverhéltnis der beiden verwendeten
Transistoren auf. So sinkt der Low-Pegelwert mit steigendem Widerstandsverhéltnis von
—2V auf —1,7V. Es bleibt anzumerken, dass speziell die geringe Strommodulation der
Einzeltransistoren die Schaltungseigenschaften mafigebend limitieren, so dass eine Opti-

mierung des Leckstromverhaltens essentiell ist.
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Abbildung 6.5: Ubertragungskennlinien eines DNTT-basierten Inverters in Einkanaltechnologie
in Abhéngigkeit verschiedener Kanallingen L des Lasttransistors.
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6.3 Planarisierung und dynamische Charakterisierung von

Invertern

Zur Optimierung des Leckstromverhaltens wurde eine Routine entwickelt, um eine mog-
lichst stufenlose Oberfléche fiir den Integrationsprozess bereitzustellen und hierdurch po-
tentielle Schichtdickenvariationen, insbesondere in den kritischen Uberlappungsbereichen
zwischen der Source-/ Drain- und der Gate-Elektrode zu minimieren. Als Grundlage dient
die Planarisierung der Kontaktbereiche mittels CVD- (engl.: Chemical Vapor Deposition)
und fotolithographischen Verfahren.

Einen Uberblick iiber den im Folgenden beschriebenen Integrationsprozess zeigt Abbil-
dung 6.6. Fiir die Herstellung eines isolierenden Tragersubstrats wird ein 80 nm dicker Si-
liziumnitrid (SizNy)-Film mittels der LPCVD-Abscheidung (engl.: Low Pressure Chemical
Vapor Deposition) auf einem 4”7 Si-Wafer abgeschieden. Im Anschluss erfolgt die Depo-
sition einer 35 nm dicken Siliziumdioxid (SiOg)-Schicht mit Hilfe des PECVD-Verfahrens
(engl.: Plasma Enhanced Chemical Vapor Deposition), wobei die gewéhlte Schichtdicke
der Strukturhche der spéter integrierten Kontaktelektroden entspricht. Der im Anschluss
aufgebrachte Fotolack wird mittels fotolithographischer Prozesse strukturiert und das hier-
durch freigelegte SiO, in den Source- und Drain-Kontaktbereichen in einem Atzmedium
bestehend aus Ammoniumfluorid (NH4F), Flusssdure (HF) und Wasser (H20) entfernt.
Hierbei wird die aufgebrachte SizN,-Schicht als Atzstoppschicht verwendet. SchlieBlich
erfolgt die ganzflichige Deposition einer Filmsequenz bestehend aus 2nm Ti und 33 nm
Au, gefolgt von einer Strukturierung mittels eines Lift Off Prozesses. Die Entfernung
der Metallerh6hungen im Kantenbereich der Source- und Drain-Elektroden erfolgt durch
einen kurzen Eintauchprozess fiir eine Zeitdauer von t = 2s in das materialspezifische
Atzmedium, so dass eine planarisierte Oberfliche fiir Folgeprozesse bereit steht. Im An-
schluss erfolgt die Integration analog zu der in Kapitel 6.2 beschriebenen Routine. Details

beziiglich der Zusammensetzungen der Atzlosungen sind im Anhang aufgefiihrt.

Diskussion
Abbildung 6.7 zeigt vergleichend die Eingangskennlinien von DNTT-basierten TFTs so-

wohl ohne als auch mit einem planarisierten Kontaktbereich. So wird eine signifikante Ver-

ringerung von I, ;s ersichtlich, die zu einer erhohten Strommodulation /,,,/I,¢f von 8- 102
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Abbildung 6.6: Ubersicht iiber die Prozessfolge zur Integration von Top Gate Bottom Contact
TFTs mit planarisierten Source-/ Drain-Elektroden unter der Verwendung von

DNTT als aktives Halbleitermaterial.
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Abbildung 6.7: Eingangskennlinien von Top Gate Bottom Contact DNTT-basierten TFTs mit
und ohne planarisierten Source-/ Drain-Elektroden im Vergleich. Das Leckstrom-
verhalten des integrierten TFTs mit planarisierten Elektroden ist ebenso darge-
stellt.

fithrt. Die Verringerung von /,;; kann zum einen mit dem Leckstromverhalten des TFTs
in Zusammenhang gebracht werden. Es zeigt sich eine signifikante Verringerung des Gate-
Stroms I aufgrund der Reduzierung der Schichtdickenvariation des Dielektrikums in den
Uberlappungsbereichen der Source- / Drain- und Gate-Elektroden. Zum anderen zeigt sich
eine deutliche Variation in der Anzahl der Fallenzusténde. Scheinert et al. beschreibt die
Abhéngigkeit des Drain-Stroms Ip von Donator- und Akzeptor-dhnlichen Fallenzustén-
den [SPBPO7]. Eine steigende Fallenkonzentration an Donator-dhnlichen Zustédnden fiihrt
aufgrund ihrer positiven Ladung zu einer Reduktion der Locherkonzentration, resultierend
in einer Verringerung von Ip. Im Gegensatz dazu ergibt sich eine Erhohung der Lécher-
konzentration aufgrund der negativen Ladung von Akzeptor-dhnlichen Zusténden, die zu
einem Anstieg des Drain-Stroms Ip fithrt. Ebenso ist eine Verschiebung der Schwellen-
spannung Vpp, in negative bzw. positive Richtung hiermit korreliert. Der integrierte TFT
mit planarisierten Kontaktbereich zeigt eine signifikante Reduzierung der Anzahl der Fal-
lenzusténden. Der Subschwellenstromanstieg S verringert sich auf einen Wert von 4V /dec,
wobei Vi, sich auf —0,3V und 0V in Vorwérts- bzw. Riickwértsmessrichtung verschiebt.
Ferner wird eine merkliche Verringerung von I in der Eingangskennlinie ersichtlich. Die
Einschaltspannung V,,, ldsst sich mit einem Wert von 4,2V angeben, wobei eine geringe
Hysterese AV, von 200mV vorliegt. Die Ladungstragermobilitéit im Séttigungsbereich
liser kann wie zuvor auf 0,02 cm?V~1s™! bestimmt werden.

Abbildung 6.8 zeigt (a) die Eingangskennlinien und (b) das Leckstromverhalten des TFTs
in unterschiedlichen Beschaltungskonfigurationen (siehe Kapitel 5.3). Es wird erneut er-

sichtlich, dass die asymmetrischen Uberlappungsbereiche zwischen Source-/ Drain- und
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Abbildung 6.8: (a) Eingangskennlinien und (b) Leckstromverhalten von Top Gate Bottom Con-
tact DNTT-basierten TFTs mit planarisierten Source-/ Drain-Elektroden in ver-
schiedener Beschaltungskonfiguration.

Gate-Elektrode die elektrischen Parameter des TFTs mafigeblich beeinflussen. Fiir Kon-
figuration 2 kann der Spannungswert fir Vi, und V,, auf —1,7V bzw. 3,2V in Vor-
wartsmessrichtung bestimmt werden. Die Hysterese AVy, und AV, betragt 2,6V bzw.
0,8V. Der Subschwellenspannungsstromanstieg S kann auf 5,5V /dec und 3,4V /dec fiir
die Vorwirts- bzw. Riickwirtsmessrichtung bestimmt werden. Erneut kann dies mit einer
Variation der Anzahl der Fallenzustéinde korreliert werden. Verstiarkt wird diese Annahme
ebenso durch die merkliche Verringerung von Ip. Zwar indiziert die Verringerung von I,
eine Reduzierung der Schichtdickenvariation des Dielektrikums in den Uberlappungsbe-
reichen der Source-/ Drain- und Gate-Elektroden, die ausgepriagte Inhomogenitiat an der
Halbleiter-Dielektrikum- Grenzfldche bleibt allerdings aufgrund der Oberflichenrauigkeit
der polykristallinen Halbleiterschicht weiterhin erhalten.

Um das Potential fiir die Anwendung des Dielektrikums SX AR-PC-5060 in der digitalen
Schaltungstechnik abschétzen zu konnen, wird das elektrische Verhalten einer Inverter-
Struktur bestehend aus einem planarisierten DNTT-basierten Transistor als pull-down
Element sowie einem Ohm’schen Widerstand (R = 10 MQ) als pull-up Element beziiglich
eines dynamischen Eingangssignals analysiert. Abbildung 6.9 (a) zeigt das Ausgangssi-
gnal als Antwort auf ein rechteckformiges Eingangssignal der Frequenz 50 Hz. Bei einer
Betriebsspannung Vpp von —10V weist die Inverter-Struktur einen High-Pegelwert von
—8,5V bzw. ein Low-Pegelwert von —1,9V auf, wobei erneut die Widerstandverhéltnisse
fiir die nicht vollstéandige Ausnutzung des Spannungsbereichs verantwortlich sind. Eben-

so wurden Messungen bei geringeren Eingangssignalfrequenzen durchgefiihrt, wobei diese
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Abbildung 6.9: Transientverhalten eines Inverters bestehend aus einem DNTT-basierten TFT
als pull-down und einem Ohm’schen Widerstand als pull-up Element. Die Dia-

gramme zeigen, dass Ausgangssignal V,,; fiir ein rechteckférmiges Eingangssignal
Vin mit einer Frequenz von (a) 50 Hz bzw. (b) 100 Hz.

keinen signifikanten Unterschied beziiglich der hier genannten Pegelwerte aufwiesen. Eine
Erhohung der Frequenz des rechteckférmigen Eingangssignals auf 100 Hz erzeugt aller-
dings eine Reduzierung des High-Pegelwerts auf —6,4V (Abbildung 6.9 (b)). Schliefllich
wird eine irreversible Variation der Transistorparameter durch die elektrische Belastung
deutlich. Im ausgeschalteten Zustand des Transistors liegen vergleichbare Widerstands-
verhéltnisse zwischen dem TFT und dem Ohm’schen Widerstand vor, wodurch ein ausge-
préagtes Leckstromverhalten des TFTs indiziert wird. Wie bereits in Kapitel 6.2 erwahnt,
zeigt die Halbleiter-Dielektrikum-Grenzflache eine ausgeprigte Inhomogenitat aufgrund
der polykristallinen Halbleiterschicht. Die hierdurch entstehenden lokalen Variationen in
der elektrischen Feldstérke des Wechselfeldes konnen zu einer Beschéddigung des Dielek-
trikums und damit zu einer Erhchung des Stromflusses zwischen den Source-/ Drain- und
Gate-Elektroden fiihren.

Analog zur beschriebenen Methode in Kapitel 5.9.3 kann die Anstiegs- sowie die Abfallzeit
der Inverter-Struktur auf 5ms bestimmt werden, wobei hierdurch eine signifikante Opti-
mierung zu den DNTT-basierten TFTs mit dem Gate-Dielektrikum inoflex T3 gegeben ist.
Nichtsdestotrotz beeinflussen Fallenzusténde, lokale Variationen der kapazitiven Kopplung
sowie auftretende Kontaktwiderstéinde an der Metall-Halbleiter-Grenzfliche die Leistungs-
fahigkeit des Schaltungselements mafigebend. Neben der zuvor genannten Inhomogenitét
der Halbleiter-Dielektrikum-Grenzfliche bietet die durch den Atzprozess der Source- und
Drain-Elektroden induzierte Oberflichenrauigkeit (siehe Kapitel 5.2) das Potential fiir
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die Ausbildung von Fallenzustinden. Ebenso kénnen sich aufgrund der isotropen Atzcha-
rakteristik von nasschemischen Atzprozessen durch Unteritzung graduelle Flanken bei
dem Freilegen der Source-/ Drain-Bereiche in der SiOo-Schicht ausbilden. Diese bleiben
im Anschluss an die Source- und Drain-Elektrodenstrukturierung als Vertiefungen zu-
riick und koénnen den Ursprung auftretender Fallenzustinde bilden. Gleichermaflen wie
die induzierte Oberflachenrauigkeit der Kontaktelektroden kénnen diese Vertiefungen die
Injektionseigenschaften an der Metall-Halbleiter-Grenzflache aufgrund der unterschiedli-
chen Kontaktflichen zwischen Halbleiter- und Elektrodenmaterial beeinflussen. Ebenso
leistet die Differenz zwischen der Austrittsarbeit des Metalls und des HOMO-Niveaus des
Halbleiters einen Beitrag zum auftretenden Kontaktwiderstand. Ferner kann erneut der
Einfluss des verwendeten Messaufbaus auf die intrinsischen Schaltungseigenschaften nicht
ausgeschlossen werden (siehe Kapitel 5.9.3).

Abschlieflend sei an dieser Stelle anzumerken, dass das Materialsystem SX AR-PC-5060
schon in diesem frithen experimentellen Stadium der Transistorintegration das Potential
fiir die Anwendung als Gate-Dielektrikum in der hoherfrequenten digitalen Schaltungs-
technik offenbart. Eine signifikante Optimierung der Integrationsroutine zur Ausschépfung
und Bewertung des Gesamtpotentials dieses Materials als Isolationsschicht ist allerdings

unabdingbar.
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KAPITEL [

WEITERE EXPERIMENTELLE UNTERSUCHUNGEN

Die bisherigen Untersuchungen zeigen, dass eine Herstellung von organischen Diinnschicht-
transistoren mit hoher Integrationsdichte und reproduzierbarer Leistungsfahigkeit auf fle-
xiblen Substraten moglich ist. Die unter Anwendung konventioneller Lithographie reali-
sierbare minimale Kanalléinge L betragt hierbei 1 um. Abbildung 7.1 zeigt die elektrischen
Charakteristiken eines DNTT-basierten TFT mit dieser Kanalldinge und inoflex T3 als Di-
elektrikum. Als Substrat dient eine Hostaphan DOKO Folie. Die Schwellenspannung Vi,

kann auf —1,1V und —0,1V fiir die Vorwérts- bzw. Riickwértsmessrichtung bestimmt

1 0-4 T T T T T T 3 -1 50 T T T T T T T T T !
L=1pm, W=1000 pm ey V=0V bis 7Vin-1V -
10°4 Vos=5V 7 L=1pm, W =1000 um _.-"".
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Abbildung 7.1: (a) Eingangskennlinie und (b) Ausgangskennlinienfeld eines DNTT-basierten
Bottom Gate Bottom Contact TFTs mit inoflex T3 als Dielektrikum. Als Sub-
strat dient eine Hostaphan DOKO Folie.
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werden. Die Einschaltspannung V,,, betragt —0,1V bei einer Hysterese AV, von 0,9V.
Ferner kann der Subschwellenstromanstieg S auf 250 mV /dec bei einer Strommodulation
Ion/ Loz von 2-10° bestimmt werden. Die geringe Ladungstriigermobilitit im Séttigungsbe-
reich f1gq; von 0,07 cm?V~1s™! indiziert allerdings, dass speziell bei geringen Kanalléingen
die Leistungsfiahigkeit des TFTs im Wesentlichen durch die auftretenden Kontaktwider-
stinde R¢ limitiert ist. Die hohe Injektionsspannung V;,; von —0,9V, die analog zur
Methode in Kapitel 5.6 bestimmt wurde, bestéarkt diese Annahme, so dass eine Optimie-
rung der Injektionseigenschaften der Metall-Halbleiter-Grenzfliche, speziell bei geringer
werdenden Kanalldngen, unabdingbar ist. Wie bereits erwédhnt weist die Transitfrequenz
fr ein proportionales Verhalten zu 1/L? auf (siehe Kapitel 5.4), wodurch fiir die Op-
timierung von Schaltgeschwindigkeiten eine Reduktion der Kanallinge L unumgénglich
ist. Eine weitere Reduktion der Strukturdimension kann schliefllich unter Verwendung ei-
ner geringeren Belichtungswellenldnge (z.B. 253 nm, engl.: Deep Ultraviolet, DUV) sowie
der Elektronenstrahllithographie realisiert werden. Die hohen Equipmentkosten sowie der
geringe Durchsatz im Falle der Elektronenstrahllithographie verhindern allerdings eine
kostengiinstige Integration.

Einen alternativen Ansatz zur Realisierung von Strukturdimensionen < 1 pum stellt die
Kombination der konventionellen optischen Lithographie und die Verwendung eines Atz-
prozesses zur Reduzierung der Lackgrofie im Anschluss an den Entwicklungsprozess dar.
Typischerweise wird das isotrope Atzverhalten eines Sauerstoff (O,)-Plasmas bei lithogra-
phischen Prozessen genutzt, um Fotolacke riickstandsfrei zu entfernen. Durch Anpassung
der Atzparameter dieses Trockenitzprozesses beziiglich des Rezipientendrucks, der ver-

wendeten Elektrodenleistung sowie des Gasflusses kann schliefSlich die Strukturgréfie des

Os-Plasmabehandlung Schrumpfen des Fotolacks Nasschemischer Atzprozess

H § _

Substrat Substrat Substrat

|:| 0O,-Plasma . Fotolack |:| Al

Abbildung 7.2: Ubersicht iiber die Prozessfolge zur Realisierung von Strukturdimensionen <
1 pm mittels konventioneller optischer Lithographie.

Entfernen des Fotolacks
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entwickelten Fotolacks reduziert werden ohne diesen vollsténdig zu entfernen. Abbildung
7.2 zeigt eine Ubersicht iiber den Prozessablauf zur Realisierung von Strukturdimensio-
nen < 1 pum. Im Anschluss an die ganzflachige Deposition einer 50 nm dicken Aluminium
(Al)-Schicht unter Hochvakuumbedingungen, wird die Lackstruktur fotolithographisch de-
finiert. Schliellich erfolgt eine Behandlung des Fotolacks in einem Oy-Plasma. Die Struktur
wird schlieBlich mittels eines nasschemischen Atzprozesses in einer wissrigen Atzlosung-
16sung, bestehend aus H3PO,4, HNO3 und CH3COOH, iibertragen. AbschlieSend wird der
Fotolack mittels des organischen Losungsmittels 1-Methyl-2-pyrrolidon (NMP) oder Di-
methylsulfoxid (DMSO) entfernt. Details beziiglich der Atzparameter des Lackschrumpf-
prozesses sowie der nasschemischen Atzlésungen sind im Anhang zu finden.

Abbildung 7.3 zeigt eine Rasterelektronenmikroskop (REM)-Aufnahme einer so struktu-
rierten 50 nm dicken Al-Schicht. Die Breite b der Al-Struktur kann auf 300 nm bestimmt
werden. Im Zusammenspiel mit der in Kapitel 5.4 vorgestellten Selbstjustierungsroutine
erscheinen daher TFTs mit einer Kanallinge L. < 1 pum unter Verwendung kommerziel-
ler Integrationsprozesse mit hohem Durchsatz moglich. Ebenso kann dieser Prozess fiir
den in Kapitel 6.3 beschriebenen Lift Off Prozess fiir die Top Gate Bottom Contact
Architektur verwendet werden, da eine Entfernung des Fotolacks im Anschluss an die Os-
Plasmabehandlung in dem Losungsmittel NMP bzw. DMSO méglich ist. Die Realisierung
von Kurzkanal-TFTs unter Verwendung dieses Integrationsprozesses ist ein aktueller For-
schungsinhalt des Fachgebiets Sensorik.

Oxidationsprozesse stellen bei organischen Halbleitermaterialien eine essentielle Proble-
matik dar. Speziell die Kombination aus Luftsauerstoff und UV-Strahlung ist bei die De-
gradation von organischen Bauelementen von entscheidender Bedeutung [PDHO04], [TYEIO07].
Bei dem Transfer des in dieser Arbeit vorgestellten Selbstjustierungsprozesses auf Top
Gate Architekturen, wird ersichtlich, dass die halbleitende Schicht wihrend der TET-

Abbildung 7.3: REM-Aufnahme einer 50 nm dicken Aluminium (Al)-Schicht, die mit Hilfe des
Lackschrumpf-Prozesses strukturiert wurde (Draufsicht, b: Breite).
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Integration einer temporéren UV-Bestrahlung ausgesetzt ist. Um bewerten zu kénnen, ob
die Ubertragung des Integrationsprozesses auf Top Gate Anordnungen moglich ist, werden
UV-Belichtungsexperimente an vollstéandig integrierten DNTT-basierten TFTs durchge-
fithrt. Die Herstellung der TFTs erfolgt analog zu der Routine beschrieben in Kapitel 6.2
auf einem 4”7 Borosilikatglas-Wafer (BOROFLOAT33, bezogen von SIEGERT WAFER
GmbH) in Top Gate Bottom Contact Architektur unter Verwendung des Dielektrikums
SX AR-PC-5060. Mittels einer UV-Bestrahlung sollen die Bedingungen, die der Halbleiter
wahrend der Integration ausgesetzt ist, simuliert werden. Die Bestrahlung erfolgt mittels
der dieser Arbeit zugrundeliegenden Belichtungsanlage durch die Riickseite des Substrats
mit einer Belichtungsdauer tg von 11s.

Abbildung 7.4 zeigt die Eingangskennlinien eines unbestrahlten bzw. bestrahlten TFTs
im Vergleich. Fiir beide TFTs kann die Ladungstrigermobilitit im Séttigungsbereich auf
fsar auf 0,02cm?V~1s™! bestimmt werden. Aufgrund des erhéhten Gate-Stroms Iy des
bestrahlten TFTs kann die Strommodulation I,,/l,s; lediglich auf 10 bestimmt werden.
Die Ursache fiir den erhdhten Leckstrom sowie die Unterschiede beziiglich der Schwellen-
spannung Vpy, sowie der Einschaltspannung V,,, konnen an dieser Stelle nicht zweifelsfrei
dem Einfluss der UV-Bestrahlung zugeordnet werden. So kénnen integrationsspezifische
Prozessvariationen wie u. a. die Depositionsqualitit des Dielektrikums als Ursprung nicht
ausgeschlossen werden. In diesem Stadium der Integrationsroutine fiir TFTs in Top Gate
Bottom Contact Architektur indiziert dieses Ergebnis allerdings, dass das Dielektrikum

10° . . — 1x10°®

T T
L=10 um, W=500 ym
Veg=-10V. e

1 0.6 Ty,

[l (A)
A

1 0-7 o
ohne UV-Bestrahlung vorwarts
10° mit UV-I?estrathn%; rt':'lckwérts . L 4x10°
10 5 0 -5 -10 -15
Ves (V)

Abbildung 7.4: Eingangskennlinien eines unbestrahlten und bestrahlten DNTT-basierten Top
Gate Bottom Contact TETs mit SX AR-PC-5060 als Dielektrikum. Der Gate-
Strom I des bestrahlten TFTs ist ebenso dargestellt. Der bestrahlte TF'T wurde
fiir eine Belichtungsdauer tp von 11s einer intensiven UV-Bestrahlung ausge-
setzt.
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SX AR-PC-5060 eine wirksame Barriere gegen Oxidationsprozesse des Halbleitersystems
darstellt, so dass ein Selbstjustierungsprozess auch in dieser Elektroden-Anordnung mog-

lich scheint.

161






KAPITEL 8

ZUSAMMENFASSUNG

In dieser Dissertation wurden verschiedene Integrations- und Optimierungsprozesse fiir or-
ganische Diinnschichttransistoren mit reproduzierbarer Leistungsfahigkeit entwickelt und
diskutiert. Erstmals wurde ein Selbstjustierungsprozess fiir organische TFTs mit einem
organisch-anorganischen Nanokomposit realisiert. Durch die Kombination konventionel-
ler Fotolithographie mit 16sungsmittelbasierten Depositionsprozessen konnte eine kosten-
giinstige Integration auf flexiblen Substraten bei einer maximalen Prozesstemperatur von
115°C gewdhrleistet werden. Die Wahl des Dielektrikums erfolgte unter dem Gesichts-
punkt niedriger Betriebsspannungen.

Verschiedene Integrationsroutinen fiir organische TFTs wurden in Bottom Gate Bottom
Contact Architektur unter Verwendung des Halbleitermaterials DNTT auf thermisch oxi-
dierten Si-Substraten entwickelt und beziiglich ihrer reproduzierbaren Leistungsfahigkeit
bewertet. In Voruntersuchungen zeigte sich, dass die kommerziell erhéltlichen organisch-
anorganischen Nanokomposite inoflex T3 (inkorporierte TiOs-Nanopartikel) und Z3 (in-
korporierte ZrOs-Nanopartikel) eine hohe dielektrische Konstante k aufweisen, die mit
zunehmender Frequenz sinkt. Da inoflex T3 eine hohere dielektrische Konstante (K =
9,2 @50 Hz) bei sonst gleichbleibenden physikalischen und chemischen Eigenschaften auf-
weist, wurde dieses als Dielektrikum fiir die weitere Diinnschichttransistorintegration aus-
gewihlt. Das Produkt inoflex weist eine geringe chemische Resistenz gegeniiber alkalischen
Losungen auf, sodass erstmals eine Routine zum Schutz des Dielektrikums inoflex T3 vor
den fotolithographischen Entwicklungsprozessen entwickelt wurde. Eine Strukturierung

der Source- und Drain-Kontakte durch einen Lift Off Prozess optimiert die Injektionsei-
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genschaften sowie die elektrische Stabilitit der TFTs. Der entwickelte Herstellungsprozess
diente als Grundlage fiir weiterfiihrenden Optimierungsprozesse.

Es erfolgte die Ubertragung der Integrationsroutine auf den 16sungsmittelbasierten Halb-
leitern Cg-BTBT. Mittels Drop Casting Technik konnten streifenférmige Cs-BTBT Ein-
kristalle iiber den gesamten TFT-Bereich realisiert werden. Es zeigt sich eine Interaktion
des Losungsmittels 1, 2-Dichlorbenzol des gelosten Halbleiters mit dem Dielektrikum in-
oflex T3. Diese Wechselwirkung fiihrte zu einer Anordnung von willkiirlichen Dipolen
innerhalb des Dielektrikums bzw. an dessen Oberfliche, welche die elektrischen Eigen-
schaften des TFTs limitierten. Die Funktionsfahigkeit der TFTs konnte durch eine tem-
porére, konstante elektrische Belastung stabilisiert werden. Diese Stabilisierung bliebt
selbst nach einer erneuten Messung nach mehreren Stunden erhalten. Dieser Effekt wur-
de dem quasi-permanenten Ausrichten der willkiirlichen angeordneten Dipole unter der
elektrischen Belastung zugeordnet.

Der Transfer der Integrationsroutine auf transparente Borosilikatglas-Substrate erfolgte
unter Verwendung eines konzipierten Maskenlayouts, welches die Integration sowie den
direkten Vergleich von konventionellen und selbstjustierten TFTs ermoglicht. Das Mas-
kenlayout wurde so konzipiert, dass eine sichere kapazitive Kopplung des Kanals mit dem
Gate-Bereich (Uberlapp zwischen Source-/ Drain- und Gate-Elektrode) bei einer kon-
ventionellen Integration gegeben ist. Die begrenzte Justiergenauigkeit bei der Integrati-
on fithrte zu unvermeidlichen asymmetrischen Uberlappungsbereichen zwischen Source- /
Drain- und der Gate-Elektrode und damit zu einer Variation der elektrischen Charak-
teristiken des TFTs abhéngig von der Beschaltungskonfiguration. Erstmals wurde ein
Selbstjustierungsprozess fiir organische TFTs unter Verwendung eines NaOH-sensitiven
organisch-anorganischen Nanokomposits entwickelt. Die Gate-Elektrode diente hierbei als
Maskenebene, um eine Justierung der Source- und Drain-Elektroden zu dieser durch eine
Belichtung durch die Riickseite des Substrats zu erméglichen. Hierdurch wurde ein re-
duzierter, symmetrischer Uberlappungsbereich geschaffen, der gleichbleibende elektrische
Leistungsparameter des TFTs unabhéngig von der Beschaltungskonfiguration gewéhrleis-
tet.

Weiterfiihrend wurde das Prinzip der Riickseitenbelichtung verwendet, um erstmals nur
unter Verwendung der integrierten Elektroden (Source, Drain, Gate) eine Strukturierung
des Dielektrikum zu ermdglichen. In Kombination mit der geringen Konformitét des ther-
mischen Aufdampfprozesses konnten so DTT-basierte TFTs mit einem reduzierten Drain-

Strom im ausgeschalteten Zustand I,f¢ und einer optimierten Strommodulation I, /I,y
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um nahezu eine Dekade hergestellt werden.

Die Untersuchungen der in dieser Arbeit integrierten TFTs zeigten, dass die Injektionsei-
genschaften der Metall-Halbleiter-Grenzflache ihre Leistungsfahigkeit limitieren. Das nas-
schemische Aufbringen einer selbstorganisierenden Monoschicht aus 1-Octanthiol auf die
strukturierten Au-Elektroden indizierte eine Anpassung der Austrittsarbeit des Metalls
an das HOMO-Niveaus des Halbleiters DNTT. Die Injektionsspannung V;,,; von DNTT-
basierten TFTs, die benotigt wird, um eine Ladungstriagerinjektion in die Halbleiterschicht
zu ermoglichen, wurde hierdurch mafigeblich reduziert.

Der Transfer der Integrationsroutine auf verschiedene PET-Folien konnte erfolgreich ge-
zeigt werden. Durch die Verwendung einer PET-Folie mit geringer Oberflachenrauigkeit
konnte verifiziert werden, dass sich durch die entwickelte Herstellungsroutine, unabhéngig
von der Wahl eines geeigneten starren oder flexiblen Substrats, TFTs mit vergleichbaren
elektrischen Parametern realisieren lassen.

Ein Einfluss des Verhéltnisses der Schichtdicke der Gate-Elektrode dgp zur Kanallinge L
wurde ersichtlich. So zeigte sich eine Verbesserung der Leistungsfihigkeit der TFTs bei
gleichbleibender Kanalldinge mit reduzierter Gate-Elektrodenhche. Ferner konnte ein Zu-
sammenhang zwischen dem Anstieg der Ladungstragerbeweglichkeit ji4,; im Séttigungsbe-
reich der TFTs mit steigendem lateral zum Kanal auftretenden elektrischen Feld nachge-
wiesen werden. Die maximale Ladungstréagerbeweglichkeit im Séttigungsbereich jis,; der in
dieser Arbeit integrierten TFTs mit inoflex T3 als Dielektrikum konnte auf 1, 7 cm?V—1s™!
bei einer Drain-Source Spannung Vpg von —5V bestimmt werden.

Inverter in Einkanaltechnologie wurden realisiert und beziiglich ihrer statischen und dyna-
mischen Eigenschaften charakterisiert. Eine Erhchung der V/V Verstéirkung der Inverter
mit sinkender Betriebsspannung sowie mit zunehmender Widerstandsdifferenz zwischen
dem aktivem und dem Lasttransistor wurde ersichtlich. Die geringe Noise Margin indi-
zierte eine signifikante Storanfilligkeit der Schaltung gegeniiber verrauschten Signalen.
Ferner zeigten die dynamischen Eigenschaften der integrierten TFTs mit inoflex T3 als
Dielektrikum, dass Applikationen im niedrigen Hz-Bereich moglich sind. Dieses Verhalten
konnte auf Polarisationseffekte im Dielektrikum zuriickgefiithrt werden.

Komplementére Inverter, bestehend aus einem DNTT-basierten TEFT als pull-up sowie
einem ZnO-basierten TFT als pull-down Element auf Foliensubstraten wurden realisiert.
Die Inverter-Schaltung zeigte eine Schaltschwelle V), nahe dem ideal Wert Vpp/2 sowie
eine signifikante Reduzierung der Storanfélligkeit verglichen mit der Einkanaltechnologie.

Aufgrund der geringen Schaltgeschwindigkeit der zuvor integrierten TFTs wurde das per-
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fluorierte Polymer SX AR-PC-5060 als Dielektrikum verwendet. Das Polymer weist eine
geringe, nahezu frequenzunabhéngige dielektrische Konstante k von 2,1 @ 50 Hz auf.
Erstmals wurden DNTT-basierte TFTs mit SX AR-PC-5060 in Top Gate Bottom Con-
tact Architektur fiir Anwendungen im niedrigen Betriebsspannungsbereich integriert. Die
Oberflachentopologie des Substrats beeinflusst die Depositionsqualitit der diinnen po-
lymeren Dielektrikumsschicht signifikant. Eine Optimierung der Dielektrikumsqualitét
konnte durch das planarisieren der Source- und Drain-Elektroden erreicht werden. Hier-
durch wurde die Anzahl der Fallenzustinde sowie das Leckstromsverhalten signifikant
reduziert und die Strommodulation I,,/l,ff um nahezu eine Dekade verbessert. Erneut
erfolgte die dynamische Charakterisierung von hergestellten Inverter-Strukturen, wobei
eine mafigebliche Verbesserung der Schaltfrequenz ersichtlich wurde.

Eine weitere Optimierung der Schaltgeschwindigkeit kann mit einer weiteren Verringerung
der TFT-Kanallange L erreicht werden. Voruntersuchungen zeigten eine Realisierung von
Strukturgrofen < 1 pum mittels einer Kombination bestehend aus konventioneller Litho-
graphie und einem Trockenétzprozess. Hierfiir wurde die Strukturgrofie einer entwickelten
Lackschicht mittels eines Oy-Plasmas reduziert. Die so definiert Lackstruktur konnte er-
folgreich in eine Al-Schicht iibertragen werden. Ferner zeigten UV-Belichtungsexperimente
an integrierten TFTs mit SX AR-PC-5060 als Dielektrikum, dass trotz intensiver UV-
Bestrahlung die Transistorfunktion erhalten blieb. Diese Voruntersuchungen dienen als
Grundlage fiir weiterfithrende Integrationsprozesse.

Abschlielend lasst sich urteilen, dass die Applikation von TFTs mit inoflex T3 als Dielek-
trikum lediglich in Schaltelementen mit niedrigen Anforderungen an die Schaltgeschwin-
digkeit, wie beispielsweise Sensorarrays, moglich ist. Eine Anwendung im Bereich der
Sensorik stellt aufgrund der reproduzierbaren Leistungsfihigkeit ein vielversprechendes
Anwendungsfeld dar. Im Gegensatz dazu zeigen TF'Ts mit SX AR-PC-5060, trotz des frii-
hen experimentellen Stadiums der Integrationsroutine, das Potential fiir eine Anwendung

in der hoherfrequenten digitalen Schaltungstechnik.

8.1 Ausblick

Fiir die Anwendung des Polymers SX AR-PC-5060 in die digitalen Schaltungstechnik ist
eine signifikante Optimierung der bisherigen Integrationsroutine unabdingbar. Einen ers-

ten Hinweis auf das Potential des Dielektrikums im Bereich der TFT-Technologie zeigt
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eine Betrachtung des artverwandten Polymers CYTOP. Aus der Literatur ist bekannt,
dass Ringoszillatoren auf Basis eines organischen Halbleitermaterials in Top Gate Bottom
Contact Architektur mit CYTOP als Dielektrikum mit einer Betriebsfrequenz von 1 MHz
bei einer Laufzeitverzogerung pro Stufe von 93 ns hergestellt werden konnten [OMF*18].
Im Zuge dieser Arbeit wurde ersichtlich, dass die Depositionsqualitdt von SX AR-PC-
5060 auf rauen Oberflichen nicht ausreichend ist, um leistungsfdhige organische TFTs
herzustellen. Da in der Top Gate Bottom Contact Architektur die Deposition des Dielek-
trikums direkt auf dem zuvor aufgebrachten Halbleiter stattfindet, ist eine Verwendung
von homogenen Halbleiterschichten unabdingbar. Bei einer gerichteten Deposition einer
Halbleiterlosung, bestehend aus Cg-BTBT in 1, 2-Dichlorbenzol, zeigte sich, dass homo-
gene Bereiche iiber die vollstdndige TFT-Struktur entstehen. Daher stellt die gemeinsame
Verwendung der Materialsysteme SX AR-PC-5060 und Cg-BTBT einen potentiellen An-
satz dar, um die Homogenitét der Halbleiter-Dielektrikum-Grenzfldche zu optimieren. Aus
der Literatur ist bekannt, dass in den letzten Jahren organischen, 16sungsmittelbasieren-
den n-Kanal Halbleitermaterialien mit einer vielversprechenden Elektronenbeweglichkeit
entwickelt wurden [SOS*09], [KLJ10], [DKI14], [KKL*16], [SGF20]. In Naphthalindiimid-
Benzothiadiazol (NDI)-basierten TFTs konnte diese bereits auf 8, 5cm?V~'s™! bestimmt
werden [ZYCT17]. Daher stellen diese Materialsysteme zusammen mit 16sungsmittelba-
sierten p-Halbleitern wie Cg-BTBT einen potentiellen Ansatz dar, um leistungsfihige
komplementére Schaltungselemente mit SX AR-PC-5060 als Dielektrikum herzustellen.
Der Transfer der Optimierungsprozesse, die fiir das Material inoflex T3 entwickelt wurden,
auf das Materialsystem SX AR-PC-5060 scheint ebenso moglich. Neben der Adaptierung
des Selbstjustierungprozesses unter Verwendung der Source- und Drain-Elektroden als
Maskenebene bietet die Verwendung aller integrierten Elektroden als Maske fiir die Defi-
nition des Transistorbereichs mittels Riickseitenbelichtung Potential fiir die Ubertragung
auf zukiinftige Materialsysteme. Dies ermdglicht die simultane, anisotrope Strukturierung
sowohl des Dielektrikums als auch der Halbleiterschicht. Ferner wéren die Leiterbahnbe-
reiche durch die strukturierte Lackmaske vor den verwendeten Atzprozessen geschiitzt.
Voraussetzung fiir die Adaptierung dieser Prozesse ist allerdings eine ausreichende opti-
sche Transmission aller verwendeten Materialkomponenten im Wellenldngenbereich der
fiir die Integration verwendeten Belichtungsanlage.

Ebenso steht eine Implementierung des Lackschrumpf-Prozesses in die bisherige Integra-
tionsroutine aus, sodass organische TFTs mit einer Kanallinge L < 1 um integriert wer-

den konnen. Da speziell bei geringer werdenden Kanallingen die Kontakteffekte an der
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Metall-Halbleiter-Grenzflache die elektrischen Charakteristiken des TFTs dominieren, ist
eine Anpassung der Austrittsarbeit der verwendeten Metall-Elektroden essentiell.

Neben der Schaltungstechnik stellt der Bereich der Sensortechnologie ein weiteres Anwen-
dungsfeld fiir Diinnschichttransistoren dar. Aus der Literatur ist bekannt, dass organische
TFTs bereits beziiglich ihrer Applizierung als Sensorelemente im Bereich der Messtech-
nik fiir die Luftfeuchtigkeit [GPK20], [LLT20], der Temperatur [CVLT14], [RSL*20], des
Drucks [SSIT04], [JLYZ20], des pH-Werts [NSL11], [TJL*16], der Gasanalyse [KYN™20],
[SXZ120] sowie Anwendungen als biologische Sensoren [BMM*19]analysiert wurden. Auf-
grund der reproduzierbaren Leistungsfahigkeit der in dieser Arbeit integrierten TFTs mit
inoflex T3 als Dielektrikum, scheint eine Anwendung dieser als Sensor vielversprechend.
So konnte bereits eine Applizierung von integrierten ZnO-basierten TFTs mit inoflex T3
als Dielektrikum als Sensorelement nachgewiesen werden [15]. Je nach Applikation ist eine
Anpassung der aktiven halbleitenden Schicht fiir die Funktionsfahigkeit des Bauelements
essentiell. Weiterfithrend kénnten diese und dhnliche Sensorelemente eine Anwendung in
der flexiblen, hybriden Elektronik finden. Neben der Si-basierten Mikrotechnologie, die
als leistungsstarke Auswerteelektronik benétigt wird, bilden im Idealfall vornehmlich voll-
stindig gedruckte Systeme wie Sensoren, Bildschirme [CLL*16] , Batterien [KWL*15],
[MM19] und Solarzellen [GMG19] die Grundlage des Systems. Die in dieser Arbeit verwen-
deten 16sungsmittelbasierten Materialsysteme konnen schlieflich zur Entwicklung dieser

vollstéandig gedruckten Bauelementen beitragen.
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Abkiirzungen

AFM ............ ... atomic force microscope

FET ............... Feldeffekttransistor

HOMO ............. highest occupied molecular orbital
ICT ..o Integer Charge Transfer

IEEE ............... Institute of Electrical and Electronics Engineers
[oT ... . ... Internet of Things

LCD ... Liquid Crystal Display

LED ............... lichtemittierende Dioden

LUMO ............. lowest unoccupied molecular orbital
MEC ............... mazimum equal criteria

MIS .. .............. Metal-Insulator-Semiconductor
MOSFET .......... Metal Ozid Semiconductor Field-Effect Transistor
MTR ............... Multiple- Trapping-and-Release

NM ... Noise Margin

REM ............... Rasterelektronenmikroskop

RFID .............. Radio-Frequency IDentification
RMS ............... root-mean-square roughness

SAM ... self-assembled monolayers

TET ..o Thin-Film Transistor

TLM ............... Transferlingen-Methode

Vias ...l vertical interconnect access

VRH ............... Variable- Range-Hopping
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ANHANG A

A.1 Atzlésungen

Zusammensetzung der Losung fiir das Atzen von Aluminium (Al):
e 150ml HyO
e 1200 ml HyPO;
e 75ml HNO;
e 75ml CH;COOH

Zusammensetzung der Losung fiir das Atzen von Gold (Au):
e 50ml H,O
e 0,1875¢g1
e 0,75g KI

Zusammensetzung der Losung fiir das Atzen von Titan (Ti):
e 300ml H,O
e 180ml HyO

e 60ml NH,OH
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Zusammensetzung der Losung fiir das Atzen von Siliziumdioxid (SiO,):
e 450ml H,O
e 450 g NH4F

e 210ml HF

A.2 Fototechnikparameter

Tabelle A.1: Fototechnik auf verschiedenen Substraten

Ausheizen des Substrats 1h, 110°C
Aufbringen von HMDS
Aufbringen des Fotolacks Blow: 55, 1000 U/min
(Spin-Coating) Low Spin: 10, 800 U/min
High Spin: 45, 4000 U /min
Softbake 60s bei 110 °C, Heizplatte (Si)

5 min bei 110 °C, Heizplatte (BOROFLOAT)
15min bei 115°C, Umluftofen (PET)
Rehydrierung 30 min
Belichtung 2,7s

Tabelle A.2: Fototechnik fiir den Selbstjustierungsprozess bzw. Strukturierung des Dielektrikums

Ausheizen des Substrats 1h, 110°C
Aufbringen von HMDS
Aufbringen des Fotolacks Blow: 55, 1000 U/min
(Spin-Coating) Low Spin: 10, 800 U/min
High Spin: 45, 4000 U /min
Softbake 5 min bei 110 °C, Heizplatte (BOROFLOAT)
Rehydrierung 30 min
Belichtung 11s (Riickseite)
1's (Frontseite)
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A.3 Trockenatzprozess
Atzparameter fiir den Lackschrumpfprozess:
e Elektrode: Kohlenstoff
e Leistung 50 W
e Atzgas: Sauerstoff (O, 100 %)

e Durchflussrate: 20 sccm
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