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Universitat Paderborn: Fakultat EIM-E Zusammentassung der Dissertation

Diinnfilmtransistoren mit halbleitenden Nanopartikeln:
Integrationstechniken fiir Einzelbauelemente und
komplementiare Schaltungen auf flexiblen Substraten

von Julia Reker

Unter dem Ausdruck flexible Elektronik werden leichte, biegbare und mitunter trans-

parente Schaltungen zusammengefasst. Die grundlegenden Bausteine dieser Technologie
sind Dunnfilmtransistoren (TFTs), die den Stromfluss in elektronischen Schaltungen steu-
ern. Dieser Technologiezweig soll keine Konkurrenz zur konventionellen siliziumbasierten
Elektronik darstellen, sondern durch die Kombination beider Technologien neuartige An-
wendungen ermoglichen.
Die in dieser Arbeit entwickelten TFTs fiir die flexible Elektronik basieren auf anorga-
nischen Halbleitern. Fiir einen verlustarmen Betrieb sind Schaltungen in Komplementér-
technik erforderlich. Wahrend der Grofiteil an Metalloxiden n-leitendes Verhalten auf-
weisen, ist die Auswahl an intrinsischen p-Halbleitern jedoch begrenzt. Ein p-leitendes
Material ist CuO, das in dieser Arbeit untersucht wurde. Fiir die n-Typ-TFTs wurde
7m0 verwendet, das als Halbleiter in der flexiblen Elektronik bereits weit verbreitet ist.
Im Hinblick auf eine kostengiinstige Integration, die zudem kompatibel mit einer grof3fla-
chigen Herstellung auf flexiblen Substraten sein soll, wurde in dieser Arbeit die Verwen-
dung losungsmittelbasierter Prozesse forciert. Die Halbleiter wurden dementsprechend in
nanopartikularer Form in Dispersionen bei niedrigen Temperaturen prozessiert. In die-
sem Zusammenhang wurde das Rakel-Verfahren als Depositionsmethode fiir Dispersionen
evaluiert. Es wurde gezeigt, dass die kommerziell erhéltlichen CuO-Nanopartikel ein p-
Typ-Verhalten aufweisen und die resultierenden TF'Ts eine elektrische Leistungsfahigkeit
erzielen, die vergleichbar mit den Eigenschaften der durch vakuumbasierte oder Hochtem-
peraturprozesse hergestellten TFTs ist. Nichtsdestotrotz sind die elektrischen Charakte-
ristika dieser CuO-TFTs denen von ZnO-TFTs unterlegen. Dartiber hinaus wurde eine
Analyse des Einflusses des Kontaktmetalls auf das elektrische Verhalten der CuO- sowie
der ZnO-TFTs durchgefiihrt. Des Weiteren wurde eine Integrationsroutine entwickelt, die
eine monolithische Integration von komplementédren Invertern erméglicht. Mit dieser Me-
thode lassen sich zwei verschiedene Halbleiter sowie die entsprechenden Kontaktmetalle
parallel auf einem gemeinsamen Substrat integrieren. Die Routine wurde anschlieend
auf ein flexibles Substrat tibertragen. Um die Komplexitat dieses Herstellungsprozesses
zu reduzieren, wurde eine alternative Methode entwickelt, die eine zweilagige Kontakt-
metallisierung vorsieht. Im Hinblick auf eine Erhoéhung der Transitfrequenzen wurde der
bestehende Selbstjustierungsprozess zur Strukturierung der Kontaktelektroden durch die
Kombination einer herkoémmlichen optischen Fotolithografie mit einem Trockenétzpro-
zess an eine Integration von Kanalléingen im Submikrometerbereich angepasst. Mit dem
entwickelten Verfahren lassen sich sowohl auf Borosilikatglas-Wafern als auch auf PET-
Folien Transistoren mit Kanallangen bis hin zu 500 nm herstellen. Als Gate-Dielektrikum
wird bislang ein high-k-Nanokomposit verwendet. Die Analyse der Transistoren im Hin-
blick auf ihre dynamischen Eigenschaften zeigte, dass dieses Dielektrikum aufgrund von
Polarisationseffekten nur fiir statische Anwendungen geeignet ist. Abschliefend wurden
verschiedene Anséatze fiir die Integration eines alternativen Dielektrikums untersucht.
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Universitidt Paderborn: Fakultit EIM-E Abstract of the Dissertation

Thin-film transistors using semiconducting nanoparticles:
Integration techniques for single devices and
complementary circuits on flexible substrates

by Julia Reker

The expression flexible electronics is used to describe lightweight, bendable and so-

metimes transparent circuits. The basic building blocks of this technology are thin-film
transistors (TFTs), which control the current flow in electronic circuits. This branch of
technology is not intended to compete with conventional silicon-based electronics, but to
enable novel applications by combining both technologies.
The TFTs developed in this work are based on inorganic semiconductors. Complementary
technology circuits are required for low-loss operation. However, while the majority of me-
tal oxides exhibit n-type behavior, the choice of intrinsic p-type semiconductors is limited.
Such a p-type material is CuO, which will be investigated in this work. For the n-type
TFTs, ZnO is used, which is already widely applied as a semiconductor in flexible electro-
nics. With regard to low-cost integration, which should also be compatible with large-area
fabrication on flexible substrates, this work enforces the use of solvent-based processes.
Accordingly, the semiconductors are processed in nanoparticular form in dispersions at
low temperatures. In this context, the doctor blade process is evaluated as a deposition
method for dispersions. It is shown that the commercially available CuO nanoparticles
exhibit p-type behavior and the resulting TFTs achieve electrical performance compara-
ble to the properties of TF'Ts fabricated by vacuum-based or high-temperature processes.
Nevertheless, the electrical characteristics of these CuO TFTs are inferior to those of ZnO
TFTs. Moreover, an analysis of the influence of contact metals on the electrical behavior
of both CuO and ZnO TFTs is performed. Furthermore, an integration routine is develo-
ped that allows monolithic integration of complementary inverters. With this fabrication
method, two different semiconductors as well as the corresponding contact metals can
be integrated in parallel on a common substrate. This routine is then transferred to a
flexible substrate. In order to reduce the complexity of this fabrication process, an alter-
native method is developed which provides a two-layer contact metallization. Concerning
an increase of transit frequencies, the existing self-alignment process for patterning the
contact electrodes is adapted to an integration of channel lengths in the submicrometer
range by combining a conventional optical photolithography with a dry etching process.
The developed process can be used to produce transistors with channel lengths down to
500 nm on both borosilicate glass wafers and PET films. So far, a high-£ nanocomposite
has been used as the gate dielectric. The analysis of the transistors with respect to their
dynamic properties shows that this dielectric is only suitable for static applications due
to polarisation effects. Finally, different approaches for the integration of an alternative
dielectric are investigated.
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Einleitung

Unser Alltag wird durch den rasanten Fortschritt der Technologieentwicklung grundle-
gend verdndert. Die Ausweitung des Internets der Dinge (Internet of Things, kurz 1oT)
fiihrt dazu, dass elektronische Komponenten mittlerweile nahezu alle Aspekte des tégli-
chen Lebens durchdringen. Smartphones, Laptops und diverse digitale Assistenten sorgen
heute fiir eine nie dagewesene Vernetzung von Menschen und Informationen. Der Begriff
Elektronik wird bislang in erster Linie mit Schaltungen auf Silizium-Basis in Verbindung
gebracht. Wahrend solche Geréte starr und sperrig sind, geht der Trend in Richtung leich-
ter, biegbarer und mitunter transparenter Schaltungen. Unter dem Ausdruck flexible Elek-
tronik zusammengefasst, wird diese Technologie jedoch nicht als direkte Konkurrenz zur
konventionellen Elektronik angesehen, sondern als Moglichkeit, neuartige Anwendungen

zu erschlieflen. Einige potentielle Anwendungsgebiete sind in Abbildung zusamien-

gefasst.
Medizintechnik &
Gesundheitswesen
Implantate, Katheter, intelligente Haut, medizinische
Uberwachung (EKG, Blutdruck, Muskelaktivitdit, etc.)
Automobilsektor Energie
Se‘nsoren, Heizung, Gedruckte Batterien, Solarzellen
Displays, Beleuchtung
Verpackung & Logistik Textilien

Flexible Elektronik Intelligente Kleidung (Sensoren, Beleuchtung,

RFID-Transponder, intelligente Etiketten
Fitness-Tracking, Fdlschungsschutz, etc.)

(Produktidentifizierung, Lagermanagement)

Umweltiiberwachung Unterhaltungselektronik
Sensoren, Displays Displays, Smartwatches, intelligenter Schmuck, Datenbrillen

Abbildung 1.1: Anwendungsbereiche fiir die flexible Elektronik, nach [STR21].
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Kapitel 1 FEinleitung Universitat Paderborn

Fiir einen brancheniibergreifenden Einsatz der flexiblen Elektronik ist eine kostengiins-
tige Herstellung von entscheidender Bedeutung. Um hohe Produktionskosten, bedingt
durch bisher iibliche Vakuumprozesse zu vermeiden, riickt die Verarbeitung aus Losungen
immer mehr in den Fokus. Losungsmittelbasierte Prozesse vereinen Vorteile wie niedrige
Anlagenkosten, eine atmosphérische Prozessierung und die Moglichkeit einer grofflachigen
Rolle-zu-Rolle-Beschichtung (engl.: Roll-To-Roll, kurz R2R). Dies erfordert grundlegende
Entwicklungen hinsichtlich der funktionalen Materialien selbst sowie deren Depositions-
methoden, um eine technologische Realisierbarkeit bei gleichzeitig wirtschaftlicher Ren-

tabilitdt zu erreichen.

Generell kann die flexible Elektronik in zwei verschiedene Technologien unterteilt wer-
den. Zum einen konnen Diinnfilmtransistoren (engl.: Thin-Film Transistor, kurz TFT),
welche die Grundbausteine von flexiblen elektronischen Schaltungen darstellen, auf or-
ganischen Halbleitern (engl.: Organic Thin-Film Transistor, kurz OTFT) basieren. Diese
OTFTs weisen Vorteile wie geringe Prozesstemperaturen, eine Skalierbarkeit hin zu grof3-
flichigen Substraten und eine optische Transparenz im sichtbaren Bereich auf [FBM12],
[PMV+16]. Als nachteilig konnen einerseits die geringen Ladungstragerbeweglichkeiten
und andererseits die begrenzte chemische und thermische Resistenz angesehen werden,
welche zu einer Verschlechterung der Leistungsfahigkeit fihrt [Klal0]. Zum anderen gibt
es die Gruppe der anorganischen Halbleiter, zu denen die Metalloxide und Silizium geho-
ren. Letzteres wird im Bereich der Diinnfilmtechnologie in amorpher oder polykristalliner
Form eingesetzt. Amorphes Silizium (a-Si) dominiert die Aktiv-Matrix-Displaytechnologie
(engl.: Active Matriz Liquid Crystal Display, kurz AMLCD), weist allerdings maximale
Beweglichkeiten von lediglich 1cm?(Vs)! auf, sodass ein Einsatz in héherfrequenten An-
wendungen ausgeschlossen ist [Brol2]. Polykristallines Silizium (Poly-Si) kann durch die
Kristallisation von amorphem Silizium mithilfe eines Excimerlasers hergestellt werden.
Infolgedessen kommt es zu einer hohen Temperaturbelastung fir das Substrat, sodass
sich die Integration auf Foliensubstraten lediglich durch den Einsatz einer thermischen
Pufferschicht realisieren ldsst [CTC+-20]. Poly-Si erreicht zwar deutlich héhere Beweglich-
keiten von bis zu 100 cm?(Vs)™!, jedoch sind die Herstellungskosten hoher als bei a-Si und
die Skalierbarkeit hin zu einer grofiflichigen Integration ist aufgrund von Inhomogenita-
ten unzureichend, weshalb Backplanes basierend auf Poly-Si-TFTs lediglich bei kleinen
und mittelgroBen Displays eingesetzt werden [Brol2],|[BBC+21]. Im Jahr 2018 wurden
100 % der kommerziell hergestellten Aktiv-Matrix-OLED (engl.: Active Matriz Organic
Light Emitting Diode, kurz. AMOLED)-Displays in Smartphones auf der Grundlage von
Niedertemperatur-Polysilizium (engl.: Low-Temperature Poly-Silicon, kurz LTPS) herge-
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Tabelle 1.1: Vergleich von TFT-Eigenschaften basierend auf verschiedenen Halbleitergruppen,
[FM11],[FBM12],[PMV+16|,[Deul7].

Eigenschaften Oxide amorphes Si  Poly-Si Organik
Leitungstyp meist n-Typ ambipolar ambipolar meist p-Typ
Optische Transparenz T + 1 0
Beweglichkeit (cm?(Vs)™1) 1-100 1 50100 <10
Skalierbarkeit T 0 i T
Prozesstemperatur (°C) RT - 200 ~ 250 <500 RT - 200
TFT-Lebensdauer 0 i} 0 1 (an Luft)
Kosten/Flache ) l 0 1

stellt [ZBG+20]. Dunnfilmtransistoren auf der Basis von Metalloxiden vereinen die Vortei-
le einer grofiflichigen Herstellung transparenter Elektronik sowie von Beweglichkeiten im
Bereich zwischen denen von a-Si und Poly-Si. Eine weite Verbreitung erfuhren Metalloxid-
TFTs mit dem Halbleiter Indium-Gallium-Zinkoxid (IGZO) seit dem Jahr 2012 infolge
der Markteinfiihrung in Fliissigkristall-Displays der Firma Sharp [Sha|. Die Deposition
von Oxidschichten kann auf vielfaltige Weise erfolgen. Zum einen koénnen vakuumba-
sierte Technologien eingesetzt werden |[PMV+16|. Zum anderen gibt es die Moglichkeit
einer l6sungsmittelbasierten Integration [JLY22|. Hierbei sind die gangigsten Verfahren
im Wesentlichen die Integration von molekularen Prakursoren oder die Verwendung von
Nanopartikeln, in der Regel in Form von kolloidalen Dispersionen [FBM12]. Entsprechen-
de Metalloxid-TFTs erzielen Leistungsfidhigkeiten, die vergleichbar zu denen von TFTs
sind, die durch vakuumbasierte Methoden hergestellt wurden [CK20]. Tabelle fasst

einige Eigenschaften der unterschiedlichen Halbleitergruppen zusammen.

Bislang ist das Hauptanwendungsgebiet von Metalloxid-TFTs ebenfalls die Display-
Technologie. Abhéngig von der Bildwiederholrate (engl.: frame rate) sind zur Ansteue-
rung der einzelnen Pixel Transistoren mit Transitfrequenzen von bis zu mehreren zehn
Megahertz erforderlich [ZBG+20|. Fiir eine Dateniibertragung mithilfe der RFID (Radio-
Frequency Identification)-Technologie wird in der Regel eine Frequenz von 13,56 MHz ver-
wendet. Dieser Frequenzbereich kann zwar bereits durch losungsmittelbasierte Metalloxid-
TFTs erreicht werden [WKT+20]. Allerdings wird die Herstellung von komplexeren, kom-
plementaren Schaltungen bislang in erster Linie durch den Mangel an leistungsfdhigen an-
organischen p-Halbleitern erschwert, der einen flichendeckenden Einsatz tiber die Display-
Anwendungen hinaus verhindert [FM11],|Bar12].
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Kapitel 1 FEinleitung Universitat Paderborn

1.1 Zielsetzung

Den zentralen Punkt dieser Arbeit stellen Diinnfilmtransistoren basierend auf halblei-
tenden Metalloxid-Nanopartikeln dar. Samtliche Materialien und deren Depositionsme-
thoden, einschliefllich der maximalen Temperatur, werden im Hinblick auf die Verwen-
dung von flexiblen Trigersubstraten und einer grofifiichigen Integration ausgewéhlt. Die
integrierten Transistoren und Schaltungen werden anhand von definierten Parametern be-
wertet, sodass Riickschliisse auf Materialeigenschaften und Prozesseinfliisse gezogen wer-
den konnen. Als Halbleitermaterialien werden in dieser Arbeit die Verbindungshalbleiter
Zinkoxid und Kupferoxid eingesetzt. Wahrend es sich bei Zinkoxid um ein bereits vielfach
untersuchtes n-Typ-Material handelt, ist der Einsatz von nanopartikularem Kupferoxid
als p-Halbleiter in Dinnfilmtransistoren nahezu unbekannt. Letztendlich sollen mit die-
sen beiden Metalloxiden komplementére Schaltungen monolithisch integriert werden. Des
Weiteren soll der Integrationsprozess weiterentwickelt werden, um Einzeltransistoren mit
Kanalldngen im Submikrometerbereich hinsichtlich eines gesteigerten Frequenzverhaltens
zu realisieren. Dessen Bewertung erfordert eine dynamische Charakterisierung der Bauele-
mente, die anhand von unipolaren Invertern durchgefiihrt werden soll. In diesem Kontext

soll zudem ein alternatives Dielektrikum evaluiert werden.

1.2 Gliederung

In Kapitel 2 werden zunéchst die physikalischen Grundlagen beziiglich eines Diinn-
filmtransistors erlautert. Zu Beginn werden dazu die verschiedenen Bauteilarchitekturen
vorgestellt und die Funktionsweise beschrieben, bevor auf den Ladungstransport und die
Eigenschaften von Metall-Halbleiter-Kontakten eingegangen wird. Des Weiteren werden
die fiir die Charakterisierung der Transistoren erforderlichen Parameter eingefithrt und

deren Extraktion beschrieben.

Im dritten Kapitel werden die in dieser Arbeit eingesetzten Materialien sowie allgemeine
Integrationstechniken vorgestellt. In diesem Kontext wird das Rakelverfahren im Detail

vorgestellt und der Aufbau der fachgebietsintern entwickelten Rakelanlage beschrieben.

Das vierte Kapitel beschéftigt sich mit der Charakterisierung der integrierten Einzel-
Transistoren. Dabei befasst sich der erste Teil mit n-Kanal-Transistoren, basierend auf
nanopartikularem Zinkoxid. Im Zuge dessen werden zunéchst die Optimierung der Rakel-

geschwindigkeit sowie erste Versuche zur Nanopartikel-Deposition mittels Tintendrucks
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durchgefiihrt. Anschliefend wird in jeweils einem Abschnitt der Einfluss der Kontakt- be-
ziehungsweise der Gate-Metallisierung auf das Transistorverhalten behandelt. Im zweiten
Teil erfolgt die Untersuchung der p-Kanal-Transistoren mit halbleitenden Kupferoxid-
Nanopartikeln. Dazu werden zunéchst unterschiedliche Kupferoxide und Kontaktmetalle
evaluiert, bevor der Herstellungsprozess sowohl auf eine weitere Transistorarchitektur als

auch auf Foliensubstrate tibertragen wird.

Basierend auf den zuvor gewonnenen Erkenntnissen beziiglich der n- und p-leitenden
Einzel-Transistoren wird im fiinften Kapitel die Entwicklung einer Routine fiir die mono-
lithische Integration von komplementéaren Inverterschaltungen beschrieben. Diese Routine
wird anschliefend auf flexible Tragersubstrate tibertragen. Da es sich hierbei um eine sehr
komplexe Prozessfolge handelt, wird eine alternative Integrationsmethode vorgestellt, die

sich fiir Halbleiterpaare mit voneinander abweichenden Schichtdicken eignet.

Im sechsten Kapitel wird zunéchst der Einfluss der Kanalldnge auf das Transistorver-
halten erldutert, bevor die entwickelte Integrationsroutine fiir die Herstellung von Transis-
toren mit Kanallingen im Submikrometerbereich ertrtert und die entsprechenden Ergeb-
nisse der Transistoren bewertet werden. AbschliefSend erfolgt auch hier eine Adaption des

Prozesses an flexible Substrate und die Charakterisierung der resultierenden Transistoren.

Im ersten Abschnitt des siebten Kapitels wird das bisher verwendete Gate-Dielektrikum
inoflex T3 dynamisch charakterisiert. Anhand dessen wird ersichtlich, dass eine adaqua-
te Alternative mit deutlich gesteigertem Frequenzverhalten gefunden werden muss, das
einen Einsatz iiber statische Anwendungen hinaus ermdoglicht. Infolge dessen werden zwei

verschiedene Anséatze zur Integration von Aluminiumoxid untersucht.
Das letzte Kapitel fasst die grundlegenden Ergebnisse dieser Arbeit zusammen und

nennt kurz einige Ankniipfungspunkte und Optimierungsmoglichkeiten fiir weiterfithrende
Arbeiten.
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Physikalische Grundlagen des

Dunnfilmtransistors

Die Geschichte des Feldeffekttransistors erstreckt sich mittlerweile iiber fast hundert
Jahre. Bereits in den 1920er Jahren entwickelte LILIENFELD ein Konzept fiir das erste
elektronische Bauteil basierend auf dem Feldeffekt [Sch99|. Allerdings wird ihm das fir die
Erklarung benotigte Verstandnis fiir Halbleiter abgesprochen [KA19]. Im Jahr 1935 wies
HEIL in seinem Patent zwar ein tieferes Wissen iiber Halbleiter auf, allerdings handelte
es sich auch in diesem Fall wahrscheinlich lediglich um ein Konzept eines Feldeffektbau-
elements, das keinen Hinweis auf eine tatsdchliche Realisierung bietet. In den nachsten
Jahren lag der Schwerpunkt der Forschung dann auf Bipolartransistoren, entwickelt von
BARDEEN und BRATTAIN, basierend auf SCHOCKLEYS Untersuchungen an Germanium.
Erst in den 1960 er Jahren riickten mit der Arbeit von WEIMER Diinnfilmtransistoren
(engl.: Thin-Film Transistor, kurz TFT) in den Fokus, mit der Aussicht auf eine grofifla-
chig integrierbare Alternative zu Silizium-basierten Schaltungen [Wei62],[KA19|. Die par-
allele Entwicklung des Metall-Oxid-Halbleiter-Feldeffekttransistors (engl.: Metal-Ozide-
Semiconductor Fieldeffect- Transistor, kurz MOSFET), insbesondere durch KAHNG und
ATALLA, die den ersten MOSFET demonstrierten [Sch99], und die damit einhergehen-
de Moglichkeit zur Herstellung von Chips mit steigender Leistungsfahigkeit bei immer
geringer werdendem Platzbedarf, bremste die TF'T-Technologie ein weiteres Mal aus, bis
LECHNER ab 1971 TFTs erfolgreich in der Displaytechnologie einsetzte [LMN+71],[KA19].
Seitdem wurden unzahlige Untersuchungen hinsichtlich Bauteilarchitekturen, Materialien
und Herstellungsmethoden durchgefithrt [SMF+06],[Klal0],[FBM12],[KA19]. Im Gegen-
satz zu MOSFETs oder auch Bipolartransistoren sind Dunnfilmtransistoren im Kontext

logischer Schaltungen bislang jedoch eher unbekannt.

In diesem Kapitel werden grundlegende Eigenschaften von Diinnfilmtransistoren vor-
gestellt. Dazu werden in Kapitel zunachst gingige TFT-Architekturen beschrieben,
bevor in Kapitel 2.2|die Funktionsweise des auf dem Feldeffekt basierenden TFTs erlautert
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Abbildung 2.1: Schematische Querschnitte der géngigsten Diinnfilmtransistor-Architekturen.

wird und anschlieend die Transistorgleichungen fiir die unterschiedlichen Betriebsberei-
che hergeleitet werden. Der Ladungstransport durch einen nanopartikularen Halbleiter
wird in Kapitel beschrieben. Weiterhin erfolgt in Kapitel eine detaillierte Betrach-
tung des Kontaktes zwischen metallischen Elektroden und einem Halbleiter. Abschlieffend

wird in Kapitel 2.5 die Extraktion der in dieser Arbeit angegebenen Parameter vorgestellt.

2.1 Transistorarchitekturen

Diinnfilmtransistoren bestehen im Wesentlichen aus drei Komponenten, den Metall-
Elektroden (Gate, Drain und Source), dem Gate-Dielektrikum sowie dem Halbleiter. All-
gemein wird dabei der Halbleiter durch das Gate-Dielektrikum von der Gate-Elektrode
elektrisch isoliert. Die Kontaktierung des Halbleiters erfolgt durch die Drain- und Source-
Elektroden, deren Weite W und Abstand L zueinander die geometrischen Abmessungen
des TFTs definieren. Die Reihenfolge in der Abscheidung der einzelnen Schichten kann
dabei je nach Anforderungen an die Bauteil-Performance oder die verwendeten Materia-
lien variieren. Hinsichtlich der Position der Gate-Elektrode wird zwischen Bottom-Gate
und Top-Gate-Architekturen unterschieden (siche Abbildung . Bei einem Bottom-
Gate-Aufbau erfolgt die Deposition des Gate-Dielektrikums auf der Gate-Elektrode, bevor
der Halbleiter und die Kontaktelektroden aufgebracht werden. Folglich konnen Materia-
lien und Prozesstemperaturen fiir die Integration der Gate-Elektrode und des Dielektri-

kums unabhéingig vom Halbleiter gewédhlt werden. Im Falle der Top-Gate-Architektur
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Abbildung 2.2: Darstellung des Ladungstransports (oben) zwischen den Drain-/Source-
Elektroden in Bottom-Contact (links) und Top-Contact (rechts) Architekturen,
nach . Injektionsverhalten an der Grenzfliche zwischen Kontaktelektrode
und nanopartikuldrem Halbleiter (unten), nach . Ve und Vp entspricht
der Spannung zwischen Gate und Source bzw. zwischen Drain und Source; Vi,
stellt die Schwellenspannung dar.

wird das Gate-Dielektrikum auf das Halbleitermaterial aufgebracht, gefolgt von der Gate-
Elektrode. Das heifit, der weitere Integrationsprozess muss kompatibel zu den Anforderun-
gen des Halbleiters sein. Vorteilhaft ist, dass das nachtraglich aufgebrachte Dielektrikum
als Passivierung des Halbleiters gegeniiber der Umgebung dienen kann [PMV+16]. Des
Weiteren bestimmt die Lage der Drain-/Source-Elektroden in Bezug auf die Halbleiter-
Dielektrikum-Grenzflache, ob es sich um eine Bottom-Contact oder Top-Contact Bauweise
handelt. In der Bottom-Contact Bauweise erfolgt die Integration der Drain- und Source-
Elektroden vor der Halbleiterdeposition, dementsprechend werden bei Top-Contact TFTs
die Kontaktelektroden auf dem Halbleiter abgeschieden.

Fiir diese Arbeit werden in erster Linie die Bottom-Gate Architekturen verwendet (Abbil-
dung oben). Dabei hat der Bottom-Contact Aufbau, auch inverted coplanar genannt,
den Vorteil, dass die Kontakte in einer Ebene mit dem Kanalgebiet liegen, sodass die
Ladungstriger direkt in den Kanal, der sich an der Halbleiter-Dielektrikum-Grenzflache
ausbildet, injiziert werden kénnen (siehe Abbildung links). Bei der Top-Contact Ar-
chitektur, auch als inverted staggered bezeichnet, sind die Elektroden durch die Dicke des
Halbleiters von der Grenzflache zum Dielektrikum getrennt. Fiir diese Bauweise ist wieder-
um vorteilhaft, dass die Ladungstriagerinjektion in den Uberlappbereichen der Kontakt-

elektroden mit der Gate-Elektrode erfolgt anstatt nur tiber die Elektrodenkanten wie bei
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der Bottom-Contact Architektur. Aus dieser vergroferten Kontaktfliche zwischen Halb-
leiter und Drain-/ Source-Elektroden resultiert ein verringerter Kontaktwiderstand und
damit eine erhohte Leistungsfahigkeit [HYC+08|,[VMH16], auch wenn sich die Ladungs-
trager zunachst vertikal durch die gesamte Dicke der Halbleiterschicht bewegen miissen,
um den Kanal an der Grenzflaiche zum Dielektrikum zu erreichen (sieche Abbildung
rechts). Insbesondere bei nanopartikuldren Halbleitern ist der Kontakt zu den Drain-
/ Source-Elektroden kritisch, da die zumeist sphérische Form der Partikel die Kontakt-
flache in Bottom-Contact-TFTs zusétzlich reduziert, wiahrend beim Top-Contact Aufbau
die Raume zwischen einzelnen Partikeln durch das Elektrodenmaterial aufgefiillt werden
(siche Abbildung [2.2| rechts) [Wolll],[Vid17].

Wie bereits verdeutlicht, wird das Halbleitermaterial bei Bottom-Gate, Bottom-Contact
TFTs auf den bereits integrierten Drain-/Source-Elektroden abgeschieden. Dies hat einer-
seits den Vorteil, dass der Halbleiter nicht durch anschlieBende Prozessschritte chemisch
oder mechanisch beansprucht wird, weshalb sich diese Bauweise insbesondere fiir die Un-
tersuchung neuer Halbleiter-Materialien eignet. Andererseits kann die Schichtabscheidung
auf einer strukturierten Oberfliche zu einer ungleichméfligen Halbleiterschicht, insbeson-
dere an den Strukturkanten, fithren, woraus gegebenenfalls Leistungseinbuflen resultieren
kénnen [GKGO09].

Die bei der Top-Contact Architektur erforderliche Deposition der Kontakt-Elektroden auf
dem Halbleiter kann zum einen durch die Verwendung einer Schattenmaske erfolgen, was
den Vorteil hat, dass der Halbleiter keiner chemischen Belastung ausgesetzt wird. Die mini-
mal erreichbare Kanallange betragt bei dieser Methode etwa 5-20 um [SSJ+04] [NSG+-00].
Zum anderen kann die Strukturierung der Kontaktelektroden durch einen Lithografiepro-
zess realisiert werden, der eine ausreichend hohe Auflésung bietet und Strukturgréfien
bis in den Submikrometer-Bereich ermdglicht [SKY+08],[MPZ+-13]. In diesem Fall ist auf
eine Kompatibilitat zwischen den verwendeten Materialien beziehungsweise Chemikalien
zu achten, um unerwiinschte Reaktionen mit dem Halbleitermaterial zu vermeiden.

Transistoren verschiedener Bauweisen, integriert mit den gleichen Materialien, kénnen
folglich aufgrund von variierenden Morphologien der verschiedenen Grenzflichen ein sehr

unterschiedliches Verhalten zeigen [Z2S07].

2.2 Funktionsweise

Diinnfilmtransistoren gehoren, ebenso wie die klassischen MOSFETs, zur Familie der
Metall-Isolator-Halbleiter Feldeffekttransistoren (engl.: Metal-Insulator-Semiconductor Field-
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Effect-Transistor, kurz MISFET). Folglich beruht die Funktionsweise des TFTs auf dem
Feldeffekt, das heifit allgemein, dass sich Ladungstriger infolge eines elektrischen Feldes
im Halbleiter an der Grenzfliche zum Isolator ansammeln und zu einer lokalen Ande-
rung der Ladungstriagerkonzentration und damit der Leitfdhigkeit fithren. Das elektrische
Feld entsteht durch eine an der Gate-Elektrode angelegte Spannung V(;, deren Vorzeichen
festlegt, ob Elektronen (Vi > 0V) oder Locher (Vi < 0V) akkumulieren. Im Gegensatz
zu MOSFETS, in denen der leitfahige Kanal an der Halbleiter-Dielektrikum-Grenzflache
durch Minoritdtsladungstrager aufgrund von Inversion gebildet wird, werden in TFTs
Majoritatsladungstrager akkumuliert. Fiir einen n-Typ Transistor wird dementsprechend
ein Material mit Elektronenleitung und fiir einen p-Typ TFT ein locherleitender Halb-
leiter benotigt. Legt man nun eine Spannung Vp zwischen Source (Quelle)- und Drain
(Senke)-Elektrode an, erfolgt aufgrund dieses lateralen elektrischen Feldes ein Ladungs-

transport durch den Kanal, dessen Hohe durch die Gate-Spannung gesteuert werden kann.

Im Folgenden soll ein Ausdruck fiir den Zusammenhang zwischen dem Stromfluss Ip
zwischen Drain- und Source-Elektrode und der Gate-Spannung Vi hergeleitet werden.
Dazu wird die sogenannte schrittweise Kanalapproximation (engl.: Gradual Channel Ap-
prozimation) verwendet, bei der angenommen wird, dass das laterale elektrische Feld
deutlich kleiner ist als das Vertikale. Dies ist dann der Fall, wenn die Kanalldnge L, also
der Abstand zwischen Drain- und Source-Elektrode (siehe Abbildung [2.3)), viel grofier als
die Schichtdicke des Dielektrikums tp;e; (L >> tp;e) ist [Kla08]. Dadurch kann angenom-
men werden, dass der Ladungstréagertransport an der Halbleiter-Dielektrikum-Grenzflache
stattfindet, sodass eine eindimensionale Naherung des Potentialverlaufs im Kanalbereich

angewendet werden kann [Weil2].

Zunachst wird die Struktur aus Gate-Elektrode, Dielektrikum und Halbleiter als idea-
ler Plattenkondensator mit der Kapazitidt pro Einheitsflache Cp;. betrachtet, an dessen
Grenzschicht sich infolge einer angelegten Gate-Spannung Vi die Ladung pro Einheitsfla-

che Qrn: ansammelt.
Qe = qn = CpiaVa (2.1)

Dabei ist ¢ die Elementarladung und n entspricht der Ladungstridgerkonzentration.
Nun wird der Halbleiter durch die Drain- und Source-Elektroden kontaktiert. Ohne eine
Spannung Vp kann die Ladungstragerkonzentration n entlang der Grenzfliche entspre-
chend Gleichung als homogen angenommen werden. Wird nun eine im Vergleich zur

Gate-Spannung kleine Drain-Source-Spannung (Vp < Vi) angelegt, kommt es gemafl Glei-
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Abbildung 2.8: Querschnitt eines Diinnfilmtransistors mit Bottom-Gate, Bottom-Contact Ar-
chitektur mit Koordinatensystem, sowie der fiir die Herleitung der Transistor-
Gleichungen benétigten geometrischen Grofien.

chung 2.2] entlang des Kanals (x-Achse) zu einer Potentialdifferenz V (z) zwischen Source-
(x =0 — V(0) = 0V) und Drain-Kontakt (z = L — V(L) = Vp), sodass sich Formel

zu folgendem Ausdruck erweitert:
Qri(x) = qn(x) = Cpia(Ve — V(z)). (2.2)

Fir das Ohmsche Gesetz gilt mit der elektrischen Leitfahigkeit o, der Elementarladung ¢

und der konstanten Ladungstragerbeweglichkeit p allgemein:
o = qnj. (2.3)

Geht man von der elektrischen Leitfihigkeit zum Widerstand tiber, folgt aus Gleichung
fiir den differentiellen Widerstand entlang der x-Achse [Bub10]:

B dx B dx
Wan(z)p  WQmu(x)p

dR (2.4)
Ersetzt man nun die ortsabhéngige Ladung Q.. (z) durch den potentialabhéngigen Aus-
druck aus Gleichung [2.2] erhilt man mit folgender Formel

dx

dR =
WuCpia(Va = V(x))

(2.5)

iiber die differentielle Form des Ohmschen Gesetzes (Ip = dV/dR) nach Formel [2.6[ den

Zusammenhang zwischen Drain-Strom Ip und der Spannung dV, die iiber dem Wider-
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stand dR abfillt:

av
ID = W,MCDiel(VG - V(.T))% (26)

Die Integration iiber die komplette Kanallinge L mit den oben genannten Randwerten
fithrt zu [Fak14]

L Vb
/0 Ipdz = WiChi /0 (Ve — V(@))dV. (2.7)

Dadurch erhalt man schliellich den folgenden Ausdruck fiir den Drain-Strom:

Wufmez (Ve — @)VD- (2.8)

Ip = 5

Unter der Annahme, dass die Gate-Spannung deutlich groler als die Drain-Spannung ist
(Vg > Vp), vereinfacht sich Formel fir den sogenannten linearen Bereich mit der

entsprechenden Ladungstragerbeweglichkeit pu;, zu:

W 141 C e

Ip = 7

Ve V. (2.9)

Das heifit, die Ladungsverteilung entlang der Halbleiter-Dielektrikum-Grenzflache ist na-
hezu homogen, sodass sich der Drain-Strom bei konstanter Gate-Spannung proportional
zur Drain-Spannung verhélt (sieche Abbildung [2.4|(b)).

—V>Vp - Vo= Vmi=Vp

@@
I I B

;\ID Jle VG > VTh ‘\ID VG > VTh

A

N
>

’VD >V]) Vb
(@) (b) (c)

Abbildung 2.4: Darstellung der Betriebsbereiche von Feldeffekt-Transistoren mit den zugehori-
gen Strom-Spannungsverldufen im (a) Sperrbereich, (b) linearer Bereich und (c)
Sattigungsbereich. Der Ladungstragerkanal ist dabei in gelb dargestellt.
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Erhoht sich nun Vp, verringert sich die Ladungstriagerkonzentration im Bereich der
Drain-Elektrode bis zu dem Punkt, an dem Vp = Vi ist und der Kanal komplett ab-
geschntirt wird (engl.: pinch-off). Mit steigendem Vp entfernt sich der Abschniirpunkt
weiter von der Drain-Elektrode (siehe Abbildung [2.4](c)) [Hual4]. Der Transistor geht in
den Sattigungsbereich iiber, in dem /p unabhéngig von der Drain-Spannung ist und tiber

die Formel

_ W,usat CYDiel

I
b oL

1% (2.10)

beschrieben werden kann. Dabei entspricht ps,; der Beweglichkeit im Sattigungsbereich.

Bislang wurde fiir die Beschreibung ein idealer Transistor angenommen. Allerdings
wird in realen Bauteilen die angelegte Gate-Spannung durch Fallenzustinde, die zu-
néchst gefiillt werden miissen, sowie durch feste Ladungen im Dielektrikum modifiziert
[LCL~+08|,[SMO08]. Die daraus resultierende Verschiebung des Drain-Stromes kann in den
zuvor beschriebenen Formeln dadurch beriicksichtigt werden, indem die Gate-Spannung

um den experimentell ermittelten Wert der sogenannten Schwellenspannung Vg, (siehe
Kapitel [2.5.1)) korrigiert wird. Dadurch ergibt sich fiir den linearen Bereich die Formel:

_ W p1inCpier

Ip 7

(VG — VTh>VD, fur VG —Vrn > Vp. (211)

Fiir den Sattigungsbereich erhélt man entsprechend den Ausdruck:

_ W,U/sat CDiel

Ip 7

(VG - VTh>27 fur VG — VTh S VD. (212)

2.3 Ladungstransport

In einem kristallinen Halbleiter findet der Ladungstransport im Leitungsband (Elektro-
nenleitung) beziechungsweise im Valenzband (Lécherleitung) statt. Der Ladungstransport
in nanostrukturierten Halbleitern zeigt wesentliche Unterschiede zu dem in kristallinen
Materialien. Diese Unterschiede resultieren aus der energetischen und morphologischen
Unordnung einer nanopartikuldren Schicht (siche Abbildung , deren Folge fiir die
elektronische Struktur des Materials das Auftreten von lokalisierten Zustdnden innerhalb
der Bandliicke ist. Daraus folgen im Vergleich zu kristallinen Festkérpern deutlich gerin-
gere Beweglichkeiten.

Eine Unterbrechung der kristallinen Struktur fiihrt zu Defekten im Gitter beziehungs-

weise zu Haftstellen fiir Elektronen und Loécher, entweder an den Korngrenzen inner-
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Abbildung 2.5: (a) Schematische Darstellung einer (n-Typ) Nanopartikel-Dielektrikum-
Grenzfliche und der Leitungsbandkante im Abstand z;. Die interpartikuldren
Transportmechanismen sind dabei (I) die thermische Emission, (II) das
Tunneln und (III) das Hopping zwischen benachbarten Zustdnden innerhalb
der Bandliicke, nach |[PJF16]. (b) Einfluss der Grenzflichenrauheit auf die
Kanalausbildung bzw. auf den Ladungstransport (rot eingezeichnet), nach
[Bub10].

halb der Nanopartikel oder an den Grenzflichen zwischen einzelnen Partikeln |Ant12].
Durch das Einfangen von Ladungen wird zum einen die Anzahl freier Ladungstriager
reduziert und zum anderen werden die Haftstellen elektrisch geladen [Set75]. Lokalisier-
te Ladungen an der Partikeloberflache fithren dabei zu einer Verarmungszone, die wie-
derum in einer Aufwolbung des Leitungsbandes resultiert (siche Abbildung [2.5(a)). Die
Hohe dieser Energiebarrieren héngt von der Ladungstrédgerkonzentration und der Fal-
lenzustandsdichte ab; sie muss von den Ladungstriagern iiber- bzw. durchquert werden
[PJF16]. Die entstandenen Energiebarrieren fithren dazu, dass der Stromfluss tiber Per-
kolationspfade stattfindet, in denen der elektrische Widerstand vergleichsweise gering ist
INKO+04],[LGN+11],[VMW+16a].

Der Ladungstransport durch eine nanopartikulére Schicht kann, abhéangig von Tempera-
tur und angelegter Spannung, durch die thermische Emission (bzw. den FRENKEL-POOLE-
Effekt [Wolll],[LRM+15],[PJF16]), das Tunneln [BSW+97], das Hopping zwischen be-
nachbarten Zustanden [PJF16],[SNK+19] und den raumladungsbegrenzten Strom [Woll1]
beschrieben werden. Abbildung [2.5(a) illustriert die Transportmechanismen durch eine

Nanopartikelschicht. Dabei nimmt die Tunnelwahrscheinlichkeit mit abnehmendem Par-
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tikelabstand zu und erreicht bei einem direkten Kontakt ein Maximum. Aufgrund dessen
wird ersichtlich, dass sich der Kanal durch eine Schicht aus sphérischen Partikeln nicht
direkt an der Grenzfliche zum Dielektrikum ausbildet, sondern sich weiter im Inneren der
Partikel befindet [PJE16].

Neben dem nanopartikuldren Halbleiter selbst hat auch die Morphologie der Grenzfléache
zum Dielektrikum einen Einfluss auf den Ladungstransport. Eine hohe Grenzflaichenrau-
heit, wie in Abbildung [2.5(b) (oben) dargestellt, fiihrt zu einer hohen elektrischen Feld-
starke an grenzflaichennahen Partikeln, die dadurch als Ladungstragerfallen agieren. Mit
zunehmendem Abstand von der Oberfliche des Dielektrikums nimmt die Feldstérke ab.
Durch diese hohen Feldunterschiede kommt es zu geringeren Ladungstragerbeweglichkei-
ten [Bub10]. Aus einer gleichméfligen Anlagerung der Partikel auf dem Dielektrikum bzw.
einer abnehmenden Grenzflichenrauheit (siehe Abbildung [2.5(b), unten) folgt, dass sich
der Kanal naher an der Halbleiter-Dielektrikum-Grenzfliche und innerhalb einer homo-
generen Feldverteilung ausbilden kann. Dadurch verringert sich auch der Tunnelabstand
zwischen den Partikeln und Korngrenzen. Bei angelegter Gate-Spannung folgt aus einem
grenzflichennahem Kanal zudem eine erhohte Ladungstragerkonzentration im Kanalge-
biet, die wiederum zu einer Verringerung der Barrierenhohe und folglich zu einem Anstieg
der Mobilitat fithrt [PJF16]. Eine Reduzierung der Oberflichenrauheit kann beispiels-
weise durch einen Sinterprozess erzielt werden. Allerdings sind die damit verbundenen

Temperaturen in der Regel nicht vertréaglich mit flexiblen Substraten.

2.4 Eigenschaften des Metall-Halbleiter-Kontaktes

Die Eigenschaften des Kontaktes zwischen dem Halbleiter und den metallischen Drain-
und Source-Elektroden haben signifikante Auswirkungen auf die Leistungsfahigkeit eines
Transistors. Im Folgenden werden zunéchst die physikalischen Vorgange, die bei einem
Metall-Halbleiter-Kontakt auftreten, anhand von Banddiagrammen erlautert. Dabei wird
der Einfluss der Austrittsarbeiten sowie des SCHOTTKY-Effektes auf die sich ausbildende

Energiebarriere betrachtet, die von den Ladungstrigern iiberwunden werden muss.

2.4.1 Der Metall-Halbleiter-Kontakt

Bringt man ein Metall mit einem Halbleiter in Kontakt, kommt es an deren Grenzfla-
che im Allgemeinen zu einer Umverteilung von Ladungen, um in ein thermodynamisches
Gleichgewicht zu gelangen und die Fermi-Niveaus Er anzugleichen. Die dadurch entste-

hende Potentialbarriere q¢p beeinflusst das Injektionsverhalten der Ladungstrédger von
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den Metall-Elektroden in den Halbleiter. Die Hohe dieser Barriere wird durch die Aus-
trittsarbeiten des Metalls und des Halbleiters, die Dichte an Oberflichenzustinden des

Halbleiters an der Kontaktstelle, sowie durch die extern angelegte Spannung bestimmt
[RM91]. Dadurch lasst sich beeinflussen, ob es sich bei dem Kontakt um einen gleichrich-
tenden SCHOTTKY[FKontakt oder einen Ohmschen Kontakt handelt. Fiir die Kontaktie-
rung von Diinnfilmtransistoren wird ein niederohmiges Verhalten fiir den Kontakt zwi-
schen den Drain- und Source-Elektroden und dem Halbleiter gefordert, das heifit, die Bar-
rierenhohe sollte idealerweise 0 eV (geringer Widerstand) und die Strom-Spannungscharak-
teristik linear und polungsunabhéngig sein [RM91]. Die physikalischen Vorgénge, die zur
Bildung der Potentialbarriere fithren, sollen zunédchst anhand eines idealen n-Halbleiters
(also ohne Oberflachenzustiande) beschrieben werden. Der Halbleiter wird durch die Va-
lenzbandkante Ey, das Fermi-Niveau Fr, die Leitungsbandkante E¢, sowie die Elektro-
nenaffinitat gy definiert. Das Metall wird energetisch durch die Fermi-Energie Ep s und
die Austrittsarbeit g¢,, beschrieben. Zudem soll die Bedingung gelten, dass die Austritts-
arbeit des Metalls grofler als die des Halbleiters ist. Die Austrittsarbeit eines Halbleiters
wird durch g(x + ¢,) bestimmt, wobei gx die erforderliche Energie ist, um ein Elektron
aus dem Leitungsband zu 16sen und g¢,, der Energiedifferenz zwischen Leitungsbandkante
E¢ und Fermi-Energie Er entspricht [SNO7].

In Abbildung [2.6)(a) sind die Banddiagramme eines Metalls und eines n-Halbleiters oh-
ne Kontakt in getrennten Systemen dargestellt. Mit abnehmendem Abstand d zwischen
Metall und Halbleiter gelangen Elektronen aus dem Leitungsband des Halbleiters, die
sich auf einem hoheren energetischen Potential befinden, in das Metall. Aufgrund der be-
reits vorhandenen groflen Menge an Elektronen im Metall &ndert sich dort nahezu nichts
und die negative Ladung liegt als Oberflichenladung vor. Entsprechend muss im Halblei-
ter eine gleich grofle positive Ladung in Folge der verbliebenen Donatorionen existieren,
die aufgrund der im Vergleich zum Metall geringen Ladungstragerdichte als Raumladung
vorliegt. Die Folge dieser Ladungsverschiebung ist, dass sich die Fermi-Niveaus anglei-
chen und es zu einer Bandverbiegung im Halbleiter kommt (siche Abbildung [2.6)(b)),
die eine Barriere fiir Ladungstriager darstellt [Thull]. Bei einem direkten, idealen Kon-
takt (siche Abbildung [2.6)(c)) betrigt die Barrierenhohe auf der Metallseite fiir einen
n-Halbleiter beziehungsweise analog fiir einen p-Halbleiter (siche Abbildung [2.6](d-f)) ge-

!Benannt nach dem deutschen Physiker Walter Schottky (1886-1976), der das Prinzip des gleichrichten-
den Metall-Halbleiter-Kontakt im Jahre 1938 beschrieb [Thull].
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Abbildung 2.6: Banddiagramme (oben) eines Metall-n-Halbleiter-Kontaktes und (unten) eines
Metall-p-Halbleiter-Kontaktes (a) & (d) in getrennten Systemen, (b) & (e) mit
geringem Abstand und (c) & (f) in direktem Kontakt. Vp bezeichnet dabei das
Kontakt- oder Diffusionspotential (fiir n-Halbleiter: Vp = ¢as — (x + ¢,)), nach

[SNO7],[RM91].
maf dem MOTT-SCHOTTKY-Modell

qbBno = q(dm — X) (2.13a)

mit der Bandliicke £, zwischen Valenz- und Leitungsband. Die Barrierenhohe eines idea-
len Kontaktes entspricht folglich der Differenz zwischen der Austrittsarbeit des Metalls
und der Elektronenaffinitdt des Halbleiters [SNO7].

Fiir reale Bauteile wird die Annahme eines idealen Metall-Halbleiter-Kontaktes in der
Regel nicht erfiillt, da adsorbierte Fremdatome sowie nicht abgeséttigte Bindungen durch
den Abbruch der Gitterstruktur an der Grenzfliche zu Oberflichenzustinden fiithren, in
denen Ladungen gefangen werden kénnen. Diese Oberflichenzustinde fithren zu Ener-
gieniveaus innerhalb der Bandliicke, die bis zum Fermi-Niveau gefiillt sind . Die
aus den Oberflichenzustanden resultierende negative Fléchenladung des Halbleiters fithrt
ebenfalls zu einer positiv geladenen Raumladung. Folglich entsteht bereits ohne einen Kon-
takt zum Metall eine Potentialbarriere. Bei einem direkten Kontakt kommt es wiederum

zu dem oben beschriebenen Ubergang von Elektronen in das Metall, allerdings kommen
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Ec (V>0)

Metall Halbleiter

Abbildung 2.7: Veranschaulichung des SCHOTTKY-Effektes anhand des Banddiagrammes eines
Metall-Halbleiter-Kontaktes mit n-Typ Halbleiter unter verschiedenen Vorspan-
nungen. q¢pno und qop, sind die intrinsische Barrierenhoéhe bzw. die Barrieren-
hohe im thermischen Gleichgewicht (¢p, = ¢Bno — A¢p), nach [SNO7].

diese Ladungen in diesem Fall, unter der Annahme einer ausreichend grofien Zustandsdich-
te, aus den Oberflichenzustanden des Halbleiters [RM91]. Die Hohe der Potentialbarriere
hingt dementsprechend nicht mehr von der Austrittsarbeit des Metalls ab, sondern von
den Eigenschaften des Halbleiters an der Kontaktstelle. Man spricht in diesem Fall vom
sogenannten Fermi-Level Pinning [Sch06],[WKPOS§|. Dies gilt insbesondere fir Halbleiter
mit kovalenten Bindungen, welche die meisten I1I-V-Halbleiter aufweisen. Halbleiter mit
ionischen Bindungen (II-VI-Halbleiter) hingegen weisen in der Regel kein Pinning des
Fermi-Niveaus auf, sodass die Barrierenhéhe geméafl Formel eingestellt werden kann
[BL11]. In dieser Arbeit wurden in erster Linie die Halbleiter Zinkoxid (ZnO) und Kup-
feroxid (CuO) eingesetzt. ZnO befindet sich an der Grenze zwischen einem Halbleiter mit
kovalenten und ionischen Bindungen [MMO3],[BL11], und auch CuO weist sowohl ionische
als auch kovalente Bindungen auf [CXW89],|[Mer07],[Gral0]. Der Einfluss des Kontaktme-

talls auf die Strom-Spannungscharakteristiken der auf nanopartikularem ZnO und CuO

basierenden Diunnfilmtransistoren wird in Kapitel |4.1.3| bzw. [4.2.1] analysiert.

Die Hohe der Energiebarriere kann durch ein externes, an den Metall-Halbleiter-Kontakt

angelegtes, elektrisches Feld beeinflusst Werdenﬂ. Dieser Effekt wird auch als SCHOTTKY-

2Es sei anzumerken, dass aufgrund des Kontaktpotentials im Inneren eines Metall-Halbleiter-Kontakts
auch ohne ein extern angelegtes Potential bereits ein elektrisches Feld existiert [SNO7].
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Abbildung 2.8: Banddiagramme einer SCHOTTKY-Diode mit n-Typ Halbleiter (a) ohne Vorspan-
nung, (b) in Flussspannung und (c¢) in Sperrrichtung. Die Pfeile verdeutlichen
die Stromfliisse iiber den Metall-Halbleiter-Ubergang. I M,HI entspricht dem La-
dungstransport vom Metall in den Halbleiter, I, ps dem vom Halbleiter in das
Metall, nach [Li93],[Rid75].

Effekt bezeichnet. Die Barrierenabsenkung A¢ kann durch den Ausdruck

qF
47TSHL7

Ap =

(2.14)

mit der elektrischen Feldstirke £ an der Grenzfliche und der Permittivitat des Halblei-
ters egr, beschrieben werden [SNO7]. Dabei entscheidet das Vorzeichen der angelegten
Spannung, ob sich die Barriere q¢p, um qA¢ erhoht oder verringert. Das Prinzip des
ScHOTTKY-Effektes wird in Abbildung verdeutlicht. Durch das externe elektrische
Feld wird neben der Hohe auch die Weite der Potentialbarriere variiert.

Unter dem Einfluss einer Vorspannung sind die Fermi-Niveaus von Metall und Halbleiter
um dieses Potential zueinander verschoben (siche Abbildung . Im thermischen Gleich-
gewicht betragt die Barrierenhohe fiir Elektronen im Halbleiter ¢V, und auf der Metallsei-
te qdpn. Zudem ist der Netto-Stromfluss (gekennzeichnet durch die gelben Pfeile) zwischen
Metall und Halbleiter null (Abbildung [2.8(a)). Eine Spannung in Durchlassrichtung Vg
(engl.: forward-bias) bewirkt eine Verringerung der Potentialbarriere fiir Ladungen im
Halbleiter um den Wert der angelegten Spannung (Abbildung [2.§|b)). Fir Ladungen im
Metall bleibt die Potentialbarriere unverandert. Der Stromfluss wird durch den Ladungs-
transport vom Halbleiter in das Metall dominiert, wéahrend der Strom in umgekehrter
Richtung nahezu unveréndert bleibt. Eine Spannung in Sperrrichtung Vi (engl.: reverse-
bias) hat dementsprechend den gegenteiligen Effekt (siche Abbildung [2.8(c)), das heifit,
die Energiebarriere erhoht sich fiir die Elektronen im Halbleiter um Vg, wodurch der
Stromfluss vom Halbleiter in das Metall vernachlassigbar gering wird, verglichen mit dem

Stromfluss vom Metall in den Halbleiter (Sperrstrom) [Li93]. Mit steigender Sperrspan-
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Abbildung 2.9: Mechanismen des Ladungstragertransports durch einen in Vorwértsrichtung vor-
gespannten Metall-n-Halbleiter-Kontakt: (a) Thermische Emission, (b) Feldemis-
sion und (c) thermisch unterstiitzte Feldemission.

nung verringert sich die Weite der SCHOTTKY-Barriere, woraus ein vergroflerter Sperr-
strom resultiert [GoB1§].

Der Ladungstransport iiber bzw. durch die Barriere erfolgt anhand von Majoritétsla-
dungstriagern. Die grundlegenden Transfermechanismen durch einen in Flussrichtung vor-
gespannten Metall-n-Halbleiter-Ubergang, dargestellt in Abbildung , sind:

(a) Thermische Emission nach BETHE [Bet42|, bei der die Elektronen aufgrund ihrer
thermischen Energie die Potentialbarriere iiberwinden kénnen (dominant bei gerin-

gen Dotierungen).

(b) Feldemission, bei der die Elektronen die Energiebarriere quantenmechanisch durch-

tunneln (dominant bei hohen Dotierungen).

(c¢) Thermisch unterstiitzte Feldemission nach CROWELL & SzE [CS66], die eine Kombi-
nation aus den beiden zuvor genannten Mechanismen darstellt (dominant bei mitt-

leren Dotierungen).

Mit zunehmender Dotierung verringert sich die Weite der Energiebarriere, sodass die
Tunnelwahrscheinlichkeit zunimmt und der Metall-Halbleiter-Kontakt von einem gleich-
richtenden (thermische Emission) zu einem Ohmschen Verhalten ((thermisch unterstiitz-
te) Feldemission) iibergeht [Rid75]. Neben den genannten Mechanismen kénnen Strome,
resultierend aus Rekombination in der Raumladungszone, sowie Leckstrome einen Anteil

am Gesamtstrom haben.
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Abbildung 2.10: (a) Ersatzschaltbild eines Dinnfilmtransistors unter Beriicksichtigung der para-
sitdren Kontaktwiderstande Rp und Rg sowie dem Kanalwiderstand Ry gnqi- (b)
Gesamtwiderstand RpW normiert auf die Transistor-Weite W in Abhéngigkeit
von der Kanalldnge L. Durch lineare Approximation kénnen der Kontaktwider-
stand R und der Kanalwiderstand Ry gy bestimmt werden.

2.4.2 Kontaktwiderstand

Neben der in Kapitel beschriebenen Energiebarriere zwischen Metall-Elektroden
und Halbleiter und den damit einhergehenden parasitaren Widerstanden héngt der Kon-
taktwiderstand, wie bereits erwéhnt, auch von den Grenzflachenzustdnden zwischen Halb-
leiter und Kontakten [PKK+08|, dem elektrischen Feld resultierend aus der Gate-Spannung
[WLL+15], sowie von der TFT-Architektur (siehe Kapitel [FZK+17],[BPL+19] ab.
Kontaktwiderstande haben zur Folge, dass sich die extern angelegte Spannung zwischen
Drain und Source um den Spannungsabfall an diesen Kontakten verringert. Dadurch re-
duziert sich die effektive Spannung im Kanal und folglich auch der Drain-Strom. Der
Kontaktwiderstand eines Feldeffekt-Transistors kann anhand der Transferlingen-Methode
(engl.: Transmission Line Method, kurz TLM) bestimmt werden [KMK+10],|[AKZ+12],
[XSK+20]. Dazu wird angenommen, dass sich der Gesamtwiderstand Ry geméafi Abbil-
dung[2.10|(a) aus einer Reihenschaltung der Widersténde an Drain (Rp) und Source (Ryg),

sowie des Kanalwiderstands (Rganq) entsprechend dem Ausdruck
Rr = Rp + Riana + Rs (2.15)

zusammensetzt. Der Kanalwiderstand beschreibt die intrinsische Leitfahigkeit des Kanals

und wird durch den Halbleiter selbst sowie durch die Grenzflachenzustandsdichte und
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die Morphologie der Halbleiter-Dielektrikum-Grenzflache beeinflusst [Str19]. Aus dem Er-
satzschaltbild geht ebenso hervor, dass der Widerstand des Kanals gemafl des Feldeffektes
durch eine Spannung am Gate verdndert werden kann. Die Summe der parasitdren Wi-
derstdnde ist definiert als Kontaktwiderstandﬂ Rc = Rp+ Rg. In der Regel wird der Kon-
taktwiderstand auf die Transistorweite W normiert angegeben, um Vergleiche zwischen
Transistoren mit unterschiedlichen Geometrien zu vereinfachen. Sowohl der Kontaktwi-
derstand als auch der Kanalwiderstand sind umgekehrt proportional zur Weite W, sodass

eine Normierung zu folgendem Ausdruck fiihrt:
RW = ReW + RianaW (216)

Im Gegensatz zum Kontaktwiderstand ist der Kanalwiderstand proportional zur Kanal-
lange L |[AKZ+12], sodass RianaW = RypL gilt. Als Ry wird der Schichtwiderstand
des Halbleiters im Kanalgebiet bezeichnet. Fiir den Gesamtwiderstand ergibt sich dement-

sprechend der Ausdruck:
RiW = RceW + Ry L (2.17)

Anhand von Gleichung wird ersichtlich, dass der Anteil des Kontaktwiderstands am
Gesamtwiderstand fiir kleine Kanallingen dominant wird. Die Bestimmung von RoW
erfolgt graphisch, indem der Drain-Strom I, fiir TFTs mit variablen Kanallangen L bei

festen Drain- und Gate-Spannungen im linearen Bereich gemessen wird:
RW = —W (2.18)

Der normalisierte Gesamtwiderstand wird dann tiber der Kanalldnge aufgetragen (RyW =
f(L)) und durch lineare Approximation einer Geraden angendhert, wie in Abbildung
2.10|(b) dargestellt. Der Schnittpunkt dieser Geraden mit der Ordinatenachse entspricht

dem Kontaktwiderstand.
RcW = RyW (L = 0) (2.19)

Die Steigung der Ausgleichsgeraden entspricht dabei dem Schichtwiderstand Ry .

3Eine Unterscheidung zwischen Rp und Rg ist bei der TLM nicht moglich. Es kann nicht angenommen
werden, dass die Widerstédnde jeweils exakt der Halfte des ermittelte Wertes fiir Ro entsprechen;
iiblicherweise ist der Spannungsabfall am Source-Kontakt etwas grofier [NGJO03].
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2.5 Parameterextraktion

Im Folgenden soll die Extraktion charakteristischer Parameter beschrieben werden, die
fir die Beurteilung der statischen TFT-Performance von Bedeutung sind. Dazu gehoren
die Schwellenspannung Vpy,, die Einschaltspannung Vpy, die Feldeffekt-Ladungstrager-
beweglichkeit ppp, die Strommodulation Iox/Iopr, sowie der Subschwellenspannungs-
stromanstieg S. Fiir die Bestimmung dieser Parameter wird die Eingangs- bzw. Trans-
ferkennlinie Ip(Vg) aufgenommen. Dazu wird der Drain-Strom Ip in Abhéngigkeit von
der Gate-Spannung Vi bei einer konstanten Drain-Spannung Vp gemessen. In Abbil-
dung [2.11](a) ist eine beispielhafte Transferkennlinie eines n-Kanal TFTs mit direkt dar-
aus zu entnehmenden Parametern dargestellt. Zusétzlich wird das Ausgangskennlinienfeld
Ip(Vp) aufgenommen (siche Abbildung [2.11)(b)); hier wird I tiber der Drain-Spannung
Vp bei konstanten Gate-Spannungen Vi aufgetragen. Durch das Ausgangskennlinienfeld
wird gezeigt, ob das Bauteil iiber den Feldeffekt steuerbar ist. Zudem konnen aus dem
Verlauf im linearen Bereich des Ausgangskennlinienfeldes erste Aussagen iiber den Kon-
taktwiderstand zwischen den Kontakt-Elektroden und dem Halbleiter getroffen werden.
Der Gate-Leckstrom I kann anhand beider Diagramme bewertet werden. Die Messun-
gen werden mithilfe eines HP-4156A — Precision Semiconductor Parameter Analyzer in
Kombination mit einer Karl Stiss Microprobe Station durchgefiihrt. Die Transistoren wer-
den durch Mikromanipulatoren (Siiss MicroTec PH100) mit Wolfram-Messnadeln (Mo-
dell: 72T-J3/70x1.2%, bezogen von American Probe & Technologies, Inc.) kontaktiert. Die
Messungen werden unter Umgebungsbedingungen bei einer relativen Luftfeuchtigkeit im
Bereich von 25-60% durchgefithrt. Wahrend des Messvorgangs wird die Umgebung ab-
gedunkelt.

2.5.1 Schwellenspannung

Im Vergleich zu idealen Bauelementen konnen in realen Transistoren Fallenzustande so-
wohl im Halbleitermaterial als auch an der Halbleiter-Dielektrikum-Grenzflache existieren,
die Ladungstrager einfangen. Zum einen verringert sich dadurch die Anzahl der akkumu-
lierten Ladungstrager im Kanalbereich, die zum Stromfluss zwischen Drain- und Source-
Elektrode beitragen konnen. Zum anderen schirmen im Isolator und an der Grenzflache
gebundene Ladungen das vertikale elektrische Feld ab, sodass eine Differenz zwischen
der tatsiachlich angelegten und der effektiven Gate-Spannung entsteht [LCL+08],|SMO0S].
Diese Differenz wird als Schwellenspannung Vry, (engl.: threshold voltage) bezeichnet und
entspricht dem Wert der Gate-Spannung, ab dem sich ein leitfahiger Kanal im Halbleiter

zwischen Drain- und Source-Elektrode an der Grenze zum Dielektrikum ausbildet.
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Abbildung 2.11: (a) Transferkennlinie eines n-Typ TFTs. Dargestellt ist die Extraktion der sta-
tischen Parameter Ion/Ilopr, S, Von und Vrg. (b) Ausgangskennlinienfeld mit
Kennzeichnung der Betriebsbereiche.

Des Weiteren wird die Schwellenspannung durch die Austrittsarbeit des Gate-Metalls be-
einflusst [DCL+18|. Betrachtet man den Diinnfilmtransistor wiederum als MIS-Kondensator,
fithrt die resultierende Differenz zwischen den Austrittsarbeiten der Gate-Elektrode und
des Halbleiters zu einer Verschiebung der Flachbandspannung Vpg geméf [SYT+15|

Vg = Pymmr — glnt ; (2.20)
Diel

wobei @,y der Differenz der Austrittsarbeiten, (), den Ladungen im Isolator und
an der Grenzflaiche zwischen Halbleiter und Dielektrikum und Cp,y; der Kapazitat des
Isolators pro Einheitsflache entsprechen. Als Flachbandspannung wird der Wert der Gate-
Spannung bezeichnet, bei dem keine Bandverbiegung an der Halbleiter-Isolator-Grenzflache
auftritt.

Insgesamt kann der theoretische Wert fiir Vp, durch folgende Gleichung bestimmt werden
[Huald]:

qNT,Ime

Vrn = Vg + )
C’Diel

(2.21)

mit der Elementarladung ¢ und der Fallenzustandsdichte an der Halbleiter-Dielektrikum-

Grenzflache Ny fp,;.

Die praktische Bestimmung der Schwellenspannung ist nicht einheitlich definiert und

kann folglich abhéngig von der Messmethode fiir das selbe Bauteil variieren. Hier soll Vi,
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durch lineare Extrapolation aus der Transferkennlinie Ip(Vg) berechnet werden. Wird
der Transistor im linearen Bereich (bei geringer Drain-Spannung Vp) betrieben, wird
die Transferkennlinie am Punkt der maximalen Steigung (auch als Transkonduktanz g,,
bezeichnet) linear extrapoliert. Die Schwellenspannung ergibt sich anhand des Schnitt-
punktes mit der Vg-Achse. Befindet sich der Transistor im Séttigungsbereich (bei ho-
her Drain-Spannung Vp), wird die Wurzel des Drain-Stromes iiber der Gate-Spannung
aufgetragen (v/Ip(Vg)). Die Schwellenspannung entspricht dann gemafi Abbildung
dem Spannungswert, bei dem die durch lineare Extrapolation der Kennlinie entstandene
Gerade die Vg-Achse schneidet. In dieser Arbeit wird die letztgenannte Methode zur Be-
stimmung von Vp, angewendet. Beide Methoden haben allerdings den Nachteil, dass sie
durch die parasitiren Widerstande an den Kontaktelektroden und die Degradation der
Beweglichkeit beeinflusst werden [OGL+-02]. Zudem kann es aufgrund der Parameterwahl

bei der linearen Extrapolation zu Abweichungen kommen [FBM12].

2.5.2 Einschaltspannung

Ein weiterer Parameter ist die Einschaltspannung Voy (engl.: turn-on wvoltage), die
direkt aus der halblogarithmisch dargestellten Transferkennlinie (log(Ip)(Ve)) extrahiert
werden kann. Die Einschaltspannung entspricht dem Wert der Gate-Spannung, bei dem
der Drain-Strom Ip zu steigen beginnt. Die Genauigkeit wird durch den Abstand zwischen
den einzelnen Messpunkten limitiert. Die Berechnung kann nach HUANG anhand von

Formel erfolgen [Hual4]:

qnurtar  QNT I

, 9.22
C’Diel CDiel ( )

VON = VFB -

mit der Elementarladung ¢, der Ladungstriagerkonzentration im Halbleiter nyy,, der Dicke
der Halbleiterschicht ¢y und der Fallenzustandsdichte an der Halbleiter-Dielektrikum-
Grenzfliche Ny r,:. Eine hohe Ladungstrégerdichte sowie eine hohe Schichtdicke des Halb-
leiters fithren folglich zu einer Verschiebung der Einschaltspannung in Richtung negativer
Gate-Spannungen [Xin20],[MAO+15|. Eine zunehmende Dichte an Fallenzustdnden ver-

lagert Von entsprechend zu betragsméaflig hoheren Gate-Spannungen.

2.56.3 Ladungstragerbeweglichkeit

Die Ladungstragerbeweglichkeit beeinflusst direkt die Hohe des Drain-Stromes, der fiir

das Laden und Entladen der Bauteil-Kapazitidten verantwortlich ist, sowie damit einher-
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gehend das Frequenzverhalten des Transistors. Es gibt unterschiedliche Arten von La-
dungstragerbeweglichkeiten in Feldeffekt-Transistoren. Die effektive Beweglichkeit pp¢y
wird aus der Ausgangsleitfahigkeit bestimmt und hat den Vorteil, dass der Einfluss der
Gate-Spannung berticksichtigt wird. Allerdings ist fiir die Berechnung die Kenntnis so-
wohl der Schwellenspannung als auch der Dichte der beweglichen Ladungstrager im Kanal

erforderlich.

Auf die Bestimmung dieser beiden Parameter kann bei der Extraktion der Feldeffekt-
Ladungstriagerbeweglichkeit pupg verzichtet werden. Die Feldeffekt-Mobilitdt kann zum
einen fir den linearen Bereich (upgin) und zum anderen fiir den Sattigungsbereich
(trE sat) aus der Transferkennlinie berechnet werden |[Ins08]. Fiir Letztere wird dazu die
Steigung der v/Ip (V) — Kennlinie benotigt. Von Vorteil ist hierbei, dass der Drain-Strom
im Sattigungsbereich unabhéngig von der Drain-Spannung ist, sodass sich der Einfluss des
Kontaktwiderstands geringer auf die Sattigungsladungstréagerbeweglichkeit auswirkt als
bei der effektiven Mobilitat und der Feldeffekt-Beweglichkeit im linearen Bereich. Nach-
teilig ist, dass L nicht der tatséchlichen Kanallinge entspricht, da die effektive Lénge
aufgrund der Kanalabschniirung im Sattigungsbereich (pinch-off) kleiner ist [Xin20]. Zu-
dem wird die Abhéangigkeit der Beweglichkeit von der Gate-Spannung nicht berticksichtigt
[Sch06].

Die Beweglichkeit im linearen Bereich, die in dieser Arbeit verwendet und im Folgenden
als Feldeffekt-Ladungstragerbeweglichkeit ppp bezeichnet wird, wird mithilfe der Trans-
konduktanz g, berechnet, die der Steigung der Transferkennlinie entspricht und folglich
durch

_onp

Im = (2.23)
aVG Vp=constant
bestimmt wird. Mit Gleichung erhélt man fiir die Transkonduktanz
WCDpie
g = H T V. (2.24)

Fiir die Feldeffekt-Ladungstragerbeweglichkeit erhalt man dementsprechend den Ausdruck

Lgm
= 2.25
HFE WCpuVp' ( )
mit der Gate-Kapazitét pro Einheitsflache
Cpier = 2T, (2.26)
UDiel
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wobei g der elektrischen Feldkonstante, €, der relativen Dielektrizitdtskonstante und ¢ p;e
der Schichtdicke des Gate-Dielektrikums entspricht. Auch bei dieser Methode ergeben sich
wieder Nachteile durch die Vernachlassigung des Einflusses der Gate-Spannung und die
Empfindlichkeit gegeniiber den Kontaktwiderstanden [VWH17],[Sch06].

2.5.4 Strommodulation

Die Strommodulation gibt das Verhéltnis des Drain-Stromes im eingeschalteten (Ipy)
zu dem im ausgeschalteten Zustand (Iprp) an und kann direkt, ebenfalls in Abbildung
visualisiert, aus der halb-logarithmischen Darstellung der Transferkennlinie entnom-
men werden. Der Strom Ioy wird dabei durch die Ladungstragerbeweglichkeit, den Kon-
taktwiderstand und die Gate-Kapazitat begrenzt. Der minimal messbare Strom im ausge-
schalteten Zustand entspricht dem Rauschen des Messsystems. Leckstrome, sowohl durch
das Gate-Dielektrikum als auch zwischen Drain- und Source-Elektroden infolge des longi-
tudinalen elektrischen Feldes, insbesondere bei kleinen Kanallingen, haben einen negati-
ven Einfluss auf Ippp und erhohen diesen gegebenenfalls iiber das Rauschniveau hinaus.
Die Strommodulation héngt folglich auch von der angelegten Drain-Spannung Vp und
den geometrischen Abmessungen des TFTs ab, die jeweils der zugehorigen Kennlinie ent-

nommen werden konnen.

2.56.5 Subschwellenspannungsstromanstieg

Der Subschwellenspannungsstromanstieg S beschreibt das Transistorverhalten unter-
halb der Schwellenspannung zwischen Einschalt- und Schwellenspannung. Die Extraktion
kann anhand der Transferkennlinie erfolgen, wie in Abbildung dargestellt ist. Anhand
dieses Parameters kann eine Aussage iiber das Schaltverhalten des TFTs getroffen werden,
das heifit, um welchen Wert die Gate-Spannung verandert werden muss, um den Drain-
Strom um eine Dekade zu erhohen. Anhand Gleichung[2.27] wird deutlich, dass sich die De-
fektdichte an der Halbleiter-Dielektrikum-Grenzflache auf S auswirkt [Mey21],[YXD+11].

Ve qNr 1w kT

S = 5lioa 0] Sromi 1)Tln(10), (2.27)

dabei bezeichnet ¢ die Elementarladung, kp die Boltzmann-Konstante, T" die Temperatur,
Cpie die Kapazitéit der Einheitsflache und Ny 1,,; die Fallenzustandsdichte an der Grenzfla-
che zwischen Halbleiter und Dielektrikum. Fiir den Subschwellenstromanstieg sind kleine

Werte wiinschenswert, die zu einer hoheren Schaltgeschwindigkeit sowie zu einem redu-
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zierten Energieverbrauch fithren [FBM12]. Das theoretische Minimum des Subschwellen-

spannungsstromanstieg betrdgt bei Raumtemperatur 60 mV/Dek [BJE20].
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Materialien und Integrationstechniken

Dieses Kapitel stellt die Materialien vor, die in dieser Arbeit verwendet werden. In
Abschnitt werden zunachst Metalloxide im Allgemeinen und anschlieflend n-leitendes
Zinkoxid bzw. p-leitende Kupferoxide im Speziellen beschrieben, die in dieser Arbeit als
Halbleitermaterialien eingesetzt werden. Im Zuge dessen werden fiir Zinkoxid, das bereits
in vorangegangenen Arbeiten verwendet wurde [Wolll|,[Vid17], lediglich die wichtigsten
Eigenschaften genannt. Da p-Typ-TFTs basierend auf anorganischen Halbleitern bislang
noch eher die Ausnahme sind, sollen die Materialeigenschaften der Kupferoxide — insbe-
sondere die des hier verwendeten Kupfer(II)-Oxids — genauer betrachtet werden. Kapitel
befasst sich mit dem als Gate-Dielektrikum verwendeten Nanokomposit inoflex T3,
bevor in Abschnitt B.3] die hinsichtlich ihrer Prozessierbarkeit sowie ihrer Austrittsarbeit
in Frage kommenden Metalle sowohl fiir die Gate- als auch fiir die Kontaktelektroden
vorgestellt werden. Abschliefend wird in Kapitel der Prozessablauf zur Integration
von Bottom-Gate, Bottom-Contact TFTs mit einem nanopartikuldren Halbleitermateri-
al erlautert. Im Zuge der Vorstellung diverser Moglichkeiten zur Halbleiterdeposition in
Abschnitt 3.5 wird das Rakelverfahren detaillierter beschrieben sowie der Aufbau einer

fachgebietsintern entwickelten Rakelanlage vorgestellt.

3.1 Metalloxid-Halbleiter

Die in dieser Arbeit verwendeten Halbleiter entstammen der Materialklasse der Metall-
oxide. Diese sind aufgrund ihrer oftmals groflen Bandliicke interessant fiir transparente
Anwendungen. Auflerdem bieten Metalloxide den Vorteil, dass sie sich bei geringen Pro-
zesstemperaturen integrieren lassen, wodurch sich die thermische Belastung fiir das Sub-
strat reduziert und ein Einsatz in der flexiblen Elektronik moglich wird [KKF+11],[SS19].
Die Schichten zeichnen sich dadurch aus, dass sie 16sungsmittelbasiert, in Form von Pra-
kursoren oder Nanopartikeln, und damit umweltvertraglich und kostengiinstig hergestellt
werden konnen [FBM12]. Verglichen mit amorphem Silizium (a-Si), das ebenfalls in der

TFT-Technologie weit verbreitet ist, konnen Metalloxide hohe Beweglichkeiten von bis zu
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100 cm?(Vs)™! erreichen [FM11],[PMV+16]. An die integrierten Bauteile wird die Anfor-
derung einer gewissen Langzeitstabilitat gestellt. Allerdings ist insbesondere bei nanopar-
tikuldren Halbleitern die Empfindlichkeit gegeniiber der Umgebungsatmosphére aufgrund
des groflen Oberfliche-Volumen-Verhéltnisses grof}, sodass eine Kapselung erforderlich
sein kann. Es ist jedoch auch méglich, diesen Umstand fiir Sensoranwendungen zu nutzen
[SLM+12],|]ARM+20].

In dieser Arbeit werden ausschliellich Metalloxide in nanopartikuldrer Form in wéssrigen
Dispersionen verwendet, wodurch eine Skalierung hin zu einer grof{flichigen Herstellung
beispielsweise durch ein Rolle-zu-Rolle-Verfahren (engl. roli-to-roll, kurz R2R) oder durch
Tintendruck moglich wird. Die Herausforderung bei einer 16sungsmittelbasierten Integra-
tion ist die Herstellung von Bauteilen mit hoher Leistungsfahigkeit bei gleichzeitig gerin-
gen Prozesstemperaturen. Insbesondere die Reduzierung der Betriebsspannung auf unter
10V, sodass die Schaltungen kompatibel mit kostengiinstigen gedruckten Batterien sind,
ist dabei als schwierig anzusehen [PNS+17].

Eine weitere Problematik besteht darin, dass der Grofiteil an p-Kanal TFTs mit guter
elektrischer Performance bislang auf organischen Halbleitern basiert. Das Gegenteil ist
bei n-leitenden Bauteilen der Fall, die in der Regel durch metalloxidische Materialien rea-
lisiert werden. Wahrend anorganische n-Kanal TFTs bereits mit sehr guten Figenschaf-
ten hergestellt werden konnen, sind locherleitende Metalloxide im Vergleich bisher wenig
untersucht, und die vorgestellten p-Typ-TFTs zeigten keine vergleichbare Leistungsfédhig-
keit|[FM11],|WNC+16[,[SHZ+-19].

Bei n-leitenden Metalloxiden bewirken Sauerstoffieerstellen, dass Bindungselektronen
freigegeben werden, die sich im Leitungsband bewegen koénnen. Das Leitungsbandmi-
nimum wird dabei durch unbesetzte metallische s-Orbi-tale gebildet. Das Uberlappen
benachbarter Orbitale ermoglicht eine geringe effektive Masse der Elektronen beziehungs-
weise eine hohe Ladungstragermobilitit (< 100cm?(Vs)!) [Bar12],[FBM12],|CL17]. Tm
Rahmen der oxidbasierten TFTs sind neben ZnO unter anderem Indium-Gallium-Zinkoxid
(IGZO), Zink-Zinnoxid (ZTO) und Indium-Zinkoxid (IZO) als weit verbreitete n-Typ Ma-
terialien zu nennen [FBM12],[MN21].

Die Anzahl an Metalloxiden mit p-leitenden Eigenschaften ist verglichen mit n-Typ Oxi-
den deutlich geringer. Zu erwiahnen sind hier Nickeloxid (NiO), Kupferoxide (CuO und
Cuz0) sowie Zinnmonoxid (SnO) [FBM12],|WNC+16|,[KJ22|. In p-leitenden Oxiden ist
die Entstehung von positiven Ladungstragern zum einen durch die hohe Bildungsenergie
von Locher erzeugenden nativen Akzeptoren und zum anderen durch die niedrige Bil-

dungsenergie von Locher entfernenden nativen Donatoren begrenzt [WNC+16]. Der La-
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dungstransport erfolgt im Valenzbandmaximum, das in erster Linie aus asymmetrischen
Sauerstoff-p-Orbitalen besteht. Die dadurch resultierende grofle effektive Masse der Locher
fithrt, verglichen mit n-Typ Metalloxiden, zu einer geringeren Ladungstragerbeweglich-
keit (< 10cm?(Vs) ), welche die Leistungsfihigkeit von TFTs basierend auf p-leitenden
Oxiden begrenzt [Barl2],[WNC+16],[SHZ+19]. Des Weiteren besteht bei p-Typ-Oxiden
das Problem einer mangelnden Transparenz im sichtbaren Wellenléngenbereich, wodurch
der Einsatz in transparenten Anwendungen erschwert wird. Laut YIM et al. betragt die
Transparenz bei Locherleitfihigkeiten von mehr als 10 Sm™ weniger als 70 %. Bei hohen
Transparenzen liegt die Leitfihigkeit unter 1Sm™ [YYL+18].

Nichtsdestotrotz ist der Einsatz von p-leitenden Metalloxiden fiir die Integration von anor-
ganischen komplementaren Schaltungen unumgénglich, um durch kompakte und energie-
effiziente Schaltungen neue Anwendungsfelder zu erschlieen und die flexible Elektronik

so in der Mikroelektronik zu etablieren.

3.1.1 n-halbleitendes Zinkoxid

Zinkoxid (ZnO) ist ein seit langer Zeit bekanntes und weit verbreitetes Material. Bereits
im spéten 18. Jahrhundert wurde ZnO-Pulver als weifiles Pigment in Wasser- und Olfar-
ben verwendet [Osm12]. In den 1920er-Jahren erfolgte die erste elektronische Anwendung
in einem Bausatz fiir Radios, bei dem die halbleitenden Eigenschaften des Zinkoxids in
Kombination mit einem Kupferkabel genutzt und die so entstandene Schottky-Barriere
fir die Gleichrichtung der Funkwellen eingesetzt wurde |[JP06]. Zinkoxid findet ebenso
Verwendung in der Pharmazie, wo es beispielsweise fiir Zinksalben und als UV-Blocker in

Sonnencremes verwendet wird.

Zinkoxid ist ein II-VI-Verbindungshalbleiter, der in den drei Kristallstrukturen Zink-
blende-, Natriumchlorid- und Wurtzit-Struktur auftreten kann. Die thermodynamisch
stabile Phase unter Umgebungsbedingungen ist dabei die hexagonale Wurtzit-Struktur
(siehe Abbildung [3.1)(a)) mit zwei Untergittern aus Zn?* und O%, sodass ein Zinki-
on von vier Sauerstoffionen an den Ecken eines Tetraeders umgeben ist und umgekehrt
[Wan04],|OAL+05],[Bor19]. Bei den Bindungen handelt es sich um sp®-hybridisierte Bin-
dungen mit sowohl ionischem als auch kovalentem Charakter [GSG+20]. Das energetisch
hochste Valenzband resultiert aus dem besetzten 2p-Niveau des Sauerstoffes, wiahrend
das tiefste Leitungsband durch die unbesetzten 4s-Orbitalen des Zinks gebildet wird
[[P81],[JP06],[KGH+06]. Sowohl das Valenzbandmaximum als auch das Leitungsband-
minimum treten am I'-Punkt der Brillouin-Zone auf, dargestellt in Abbildung [3.1](b),
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I'(A)
I'(B)

r,(C)

-

(b)
Abbildung 3.1: (a) ZnO in der thermodynamisch stabilen Wurtzitstruktur und (b) Bandstruktur

von ZnO am I'-Punkt, nach ,.

was bedeutet, dass ZnO ein Halbleiter mit direkter Bandliicke ist |[JP06|. Die Bandliicke
betrigt bei Raumtemperatur 3,37 eV, folglich ist ZnO transparent im sichtbaren Wellen-
langenbereich [Wan04],[LRM+15].

In der Regel weist ZnO eine intrinsische n-Typ-Leitfahigkeit auf, deren Ursprung al-

lerdings kontrovers diskutiert wird. Bislang wurden native Defekte wie Zn auf Zwischen-

gitterplitzen und Sauerstoffleerstellen hierfiir verantwortlich gemacht [OAL+05],[Bor19)].

Allerdings wird dem mittlerweile héufig widersprochen mit der Begriindung, dass Sauer-
stoffleerstellen tiefe Donatoren sind und folglich nicht zur n-Leitfahigkeit beitragen kon-
nen [ZWZ01|,[HHL4-02],[JP06],[Jv09],[Bor19]. Zink auf Zwischengitterplitzen stellt zwar

einen flachen Donator dar, allerdings ist dessen Bildungsenergie in n-Typ ZnO hoch.

AuBlerdem ist diese Art von Defekt aufgrund ihrer geringen Migrationsbarriere, die eine
schnelle Diffusion begiinstigt, wahrscheinlich nicht stabil [JP06],|Jv07],|[Bor19).

Neben nativen Defekten werden Verunreinigungen fiir das n-Typ-Verhalten verantwort-

lich gemacht. Theoretische Untersuchungen ergaben, dass immer Wasserstoff (H) im ZnO
enthalten ist und dort als Donator wirkt. Als Ursache fiir das ungewollte Einbringen von
Wasserstoff wird der Herstellungsprozess genannt. Dabei kann Wasserstoff, je nach Wachs-
tumsmethode, von den Wénden der Reaktionskammer stammen oder aus Prakursoren
und Restgasen resultieren [OAL+05],[Jv09],[Bor19]. Der Wasserstoff kann sich entweder

auf einem Zwischengitterplatz befinden oder ein Sauerstoffatom ersetzen. Interstitieller
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Wasserstoff, der in anderen Halbleitern ein amphoteres Verhalten aufweist, in ZnO jedoch
als flacher Donator wirkt, kann allerdings leicht ausdiffundieren und ist folglich nicht
zur Erklarung der stabilen n-Leitfidhigkeit geeignet [Jv09]. Substitutioneller Wasserstoff
stellt ebenfalls einen flachen Donator dar, ist aber stabil und kann somit als Erklarung
fir die Stabilitdt der n-Leitfdhigkeit dienen [HHL+02],[Jv09]. Des Weiteren konnen die
Gruppe-1II-Elemente Indium (In), Gallium (Ga), Bor (B) und Aluminium (Al) fiir eine

n-Dotierung eingesetzt werden.

Eine Vielzahl an Anwendungen wie beispielsweise UV-LEDs oder energieeffiziente trans-
parente Schaltungen basierend auf Feldeffekt-Transistoren erfordert sowohl einen n-Typ-
Halbleiter als auch ein Material mit locherleitenden Eigenschaften. Folglich ware eine
stabile und reproduzierbare p-Dotierung des Zinkoxids wiinschenswert, was sich jedoch
bislang als problematisch herausstellt. Eine p-Dotierung durch native Defekte wie intersti-
tiellen Sauerstoff und Zinkleerstellen ist nicht moglich, obwohl diese als flache Akzeptoren
wirken, da Loch-Fallen (Sauerstoffvakanzen und interstitielles Zn) eine geringere Bildungs-
energie aufweisen und somit eine p-Dotierung kompensieren |[ZWZ01],[Jv07]. Auch die
zuvor genannte Verunreinigung durch Wasserstoff ist in diesem Kontext als problema-
tisch anzusehen [OAL+05]. Bekannte Akzeptoren in ZnO sind die Elemente der Gruppe
I (Lithium (Li), Natrium (Na) und Kalium (K)), der Gruppe V (Stickstoff (N), Phosphor
(P) und Arsen (As)) sowie Kupfer (Cu) und Silber (Ag). Dabei ersetzen die Gruppe-I-
Elemente Zn-Stellen und die Gruppe-V-Elemente entsprechend die O-Stellen. Allerdings
bilden die meisten dieser Elemente tiefe Akzeptoren, die nicht zur p-Leitfihigkeit bei-
tragen |[OAL+05],[JP06],|[KGH+06]. Stickstoff auf einem Sauerstoffplatz stellte sich als
vielversprechender Dotierstoff fiir eine p-Dotierung in Zinkoxid heraus. Allerdings ist die

Loslichkeit von Stickstoff in ZnO gering, sodass zum einen die geeignete Auswahl der N-

Tabelle 3.1: Eigenschaften von Zinkoxid (ZnO), nach [JP06],[RK11].

Zn0O
Kristallstruktur hexagonal
Gitterkonstanten a=23,2495 A

c=5,2069 A
Dichte 5,605 g/cm?
Bandliicke 3,37eV
Farbe farblos/weif3
Schmelzpunkt 1975°C

Elektronenaffinitat y 4,5eV
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Quelle beachtet (Stickstoff aus einer NO-Quelle wird beispielsweise effizienter eingebaut
als aus einer No-Quelle) und zum anderen die Dotierstoffmenge mit der Kristallqualitét
abgewégt werden muss, da mit steigender Ausheiztemperatur der Stickstoff wieder durch
Sauerstoff ersetzt wird [OAL+05],[Rah19].

Auch wenn in den letzten Jahren Fortschritte in diesem Bereich gemacht wurden, sodass

3 erreicht werden konnten, sind Probleme

Locherkonzentrationen von bis zu 3-10* cm
wie die geringe Reproduzierbarkeit, Inhomogenitaten oder die zeitliche Instabilitat der
p-Leitfahigkeit noch zu losen, um qualitativ hochwertiges p-leitendes ZnO herzustellen
[KGH+-06],[Rah19]. Einige fiir diese Arbeit wichtige Eigenschaften von ZnO sind in Ta-

belle [3.1] zusammengefasst.

3.1.2 p-halbleitendes Kupferoxid

Bei dem Grofiteil anorganischer Halbleiter handelt es sich in der Regel um n-leitende
Materialien. Die Integration komplexer Bausteine erfordert allerdings komplementére,
energieeffiziente Schaltungen, die bislang durch einen Mangel an leistungsfahigen p-Typ-
Metalloxiden limitiert sind. Als intrinsische p-leitende Metalloxidverbindungen sind Ni-
ckeloxid (NiO), Zinnoxid (SnO) und Kupferoxid (CuyO und CuO) zu nennen.

In dieser Arbeit wird Kupferoxid, insbesondere Kupfer(II)-Oxid, hinsichtlich einer Ver-
wendung als p-leitendes Halbleitermaterial in Diinnfilmtransistoren analysiert. Der durch-
schnittliche Kupfergehalt der Erdkruste belduft sich auf ca. 0,006 %, sodass eine hohe
Verfiigbarkeit gewéhrleistet ist [Deu2l|. Zudem sind Kupferoxide ungiftig und leicht her-
zustellen. Kupfer oxidiert in der Natur zu den zwei stabilen Verbindungen Kupfer(I)-Oxid
(Cuz0) und Kupfer(II)-Oxid (CuO), sowie zu dem seltenen, metastabilen Paramelaconit
(Cuy03). Anhand Abbildung [3.2| wird deutlich, dass der Ubergang zwischen den einzelnen
Oxidationsstufen bei entsprechender Atmosphére wihrend einer thermischen Behandlung

erfolgt.

Bevor néher auf die Eigenschaften von CuO eingegangen wird, wird zunéchst die Ent-
wicklung von TFTs basierend auf p-leitendem Kupfer(I)-Oxid vorgestellt, deren vielver-
sprechende Eigenschaften die Motivation auch zur weiteren Erforschung von Kupfer(II)-
Oxid darstellen.
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Cu3zO4
in O2 in Vakuum
in O2
cuo < > CwoO
in Vakuum

Abbildung 3.2: Schematische Darstellung der durch Sauerstoff-Ein- und Ausdiffusion beding-
ten Phasenumwandlung zwischen den Kupferoxidverbindungen CuO, Cu2O und

Cuy030, nach [LVR+91].

Kupfer(1)-Oxid (Cu,0)

Der Grofteil der Veroffentlichungen im Bereich p-leitender Kupferoxide als aktive Schicht
in TFTs bezieht sich aufgrund der vielversprechenden intrinsischen elektrischen Eigen-
schaften auf Kupfer(I)-Oxid (engl.: cuprous ozide). Dieses Interesse begriindet sich darin,
dass fiir einkristallines Kupfer(I)-Oxid bzw. CuyO Hall-Beweglichkeiten von 100 cm?/Vs
erzielt werden konnten [MPR+12].

Cuy0 ist ein bekannter intrinsischer p-Halbleiter mit einer kubischen Kristallstruktur,
deren Bindungen sowohl ionischen als auch kovalenten Charakter aufweisen |ZZX4-14].
Dabei ist jedes Cu-Atom mit zwei Sauerstoffatomen verbunden und jedes Sauerstoffatom
ist von vier Kupferatomen umgeben. Es handelt sich bei CuyO um einen direkten Halb-
leiter mit einer Bandliicke im Bereich von 2,0-2,6eV [FBM12|,[YLL+15],[WNC+16]. In
erster Linie wirken Kupferfehlstellen aufgrund ihrer geringen Bildungsenergie als Akzep-
toren und sind demnach fiir die intrinsische Lécherleitung verantwortlich] [MPR+12].
Die Herstellung von reinen Cus-Schichten ist schwierig, da es zu ungewollten CuO-Einschliis-
sen kommen kann [SMR74],[FCP+15|. Verunreinigungen durch dieses Auftreten der CuO-
Phase bewirken eine Streuung der Ladungstrager und dementsprechend eine Begrenzung
der Beweglichkeit [MNY+09],[FBM12].

Im Jahr 2008 berichteten MATSUZAKI et al. von den ersten p-leitenden TFTs mit CuyO,
aufgebracht durch Laserpulsabscheidung (engl.: Pulsed Laser Deposition, kurz PLD) bei
einer Substrattemperatur von 700°C. Die erzielte Ladungstragerbeweglichkeit lag bei
0,26 cm?(Vs)™! und das Verhéltnis zwischen On- und Off-Strom betrug 6 [MNY+08§|. Zou
et al. berichteten 2010 iiber einen vielversprechenden Top-Gate TFT mit einem high-k
HfON-Dielektrikum in Kombination mit einer ebenfalls durch PLD bei 500°C aufgebrach-

ten CuyO-Schicht, der eine Beweglichkeit von 4.3 cm?(Vs)™! und eine Strommodulation

'Fiir weiterfithrende Informationen beziiglich der Materialeigenschaften von CusO wird unter anderem
auf die folgende Literatur verwiesen [MPR+12],[Deul7].
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von 3-10° erzielte [ZFY+10|. Der erste l1osungsmittelbasierte CusO TFT wurde im Jahr
2013 von KiM et al. vorgestellt. Der durch einen Sol-Gel-Prozess integrierte TF'T wies eine
Beweglichkeit von 0,16 cm?(Vs)™! sowie ein On-Off-Stromverhéltnis von 10% auf. Die maxi-
male Temperatur wihrend der Integration betrug 700°C [KAL+-13]. Durch lésungsmittel-
basierte Depositionsprozesse konnten bisher Beweglichkeiten im Bereich von 10! cm?(Vs)™?
und maximale Strommodulationen von 10* erreicht werden [YLL~+15],[WNC+16],[SHZ+19].
Zum Zeitpunkt dieser Arbeit waren Cuy,O-Nanopartikel mit einer fiir den Einsatz als halb-
leitendes Material ausreichend hohen Reinheit kommerziell nicht erhéltlich, wodurch eine

TFT-Integration mit diesem Halbleitermaterial nicht moglich war.

Kupfer(11)-Oxid (CuO)

Kupfer(I1)-Oxid (engl.: cupric oxide) bzw. CuO ist ein Material, das fiir viele Berei-
che der Forschung von Interesse ist. Es weist beispielsweise supraleitende Eigenschaften
auf [Well9b] und kann aufgrund seines Absorptionsvermégens in Solarzellen [KOA+-11]
eingesetzt werden. Zudem kann nanostrukturiertes CuO unter anderem in Gas-Sensoren
[YXW-+15], als Katalysator [PFL+18] sowie in Photodetektoren [WHC+11| verwendet

werden.

In dieser Arbeit wird Kupfer(II)-Oxid als p-leitendes Halbleitermaterial hinsichtlich ei-
nes Einsatzes in der flexiblen Elektronik evaluiert. CuO ist ein schwarzer Feststoff, der
in der monoklinen Struktur kristallisiert (siehe Abbildung , wobei sich vier CuO-
Molekiile in der Einheitszelle und zwei CuO-Molekiile in der primitiven Elementarzelle
befinden. Dabei bilden Cu?"-Ionen jeweils vier Bindungen mit Sauerstoff an den Ecken
eines Parallelogramms und jedes Sauerstoffatom ist mit vier Kupferatomen an den Ecken
eines verzerrten Tetraeders verbunden |[HEH13|,[WP21]. Die Bindungen besitzen dabei
sowohl ionische als auch kovalente Anteile [CXW89],[Mer(07]. Im Vergleich zu CuyO gibt
es liber die elektronische Struktur von CuO bislang keine zufriedenstellenden Informa-
tionen [MPR+-12],[ZZX+14],[WP21]. Dies liegt wahrscheinlich daran, dass herkommliche
Methoden zur Beschreibung des Grundzustands eines Vielteilchensystems wie die lokale
Dichtendherung (engl.: Local Density Approximation, kurz LDA) innerhalb der Dichte-
funktionaltheorie (engl.: Density Functional Theory, kurz DFT) bei der Beschreibung
von CuO als Halbleiter scheitern [HEH13|. Durch das Hinzufiigen eines Korrekturfak-
tors DF'T + U, bei dem U dem Hubbard-Potential entspricht, das die Elektron-Elektron-
Wechselwirkungen beriticksichtigt, ergibt sich die Bandstruktur eines Halbleiters. Dabei
werden die Bander durch die Cu 3d- und O 2p-Orbitale gebildet [EAM+14],|]AAD16]; das

obere Valenzband sowie das unterste Leitungsband werden dabei hauptsachlich durch das
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Abbildung 3.3: Die Kristallstruktur von CuO, verdeutlicht anhand von vier Einheitszellen, nach

MPR1).

3d-Orbital des Kupfers bestimmt [MPR+-12|. Wéhrend es sich bei Cuy;O um einen direkten
Halbleiter handelt, bleibt die Bandstruktur von CuO bislang kontrovers [MPR+12],|WLG+16].
Die Angaben zur Bandliicke variieren im Bereich von 1,2 €V bis 2,1 eV [KB82],|[Bar12],[SPQ+1§].

Diese grofie Variabilitat kann auf mehrere Faktoren zuriickgefithrt werden, darunter die In-

terpretation der Art der Bandliicke (direkt oder indirekt), die Temperaturbehandlung, die
Korngrofien sowie die Morphologie und eine eventuelle Dotierung [Bar12],[MLK+16],[ZRM-+14].

Aufgrund der im Vergleich zu CuyO schmaleren Bandliicke sowie der hoheren Ladunsgtra-

gerkonzentration weist CuO eine hohere Leitfahigkeit auf, wenngleich die Ladungstrager-
beweglichkeit geringer ist [JGJ09],[Z2ZX+14],|[LNL+17].

Fir die intrinsischen p-Typ Eigenschaften wird angenommen, dass negativ geladene
Kupfer-Fehlstellen V2- als Akzeptoren fungieren. Sauerstoff auf Zwischengitterplétzen
O; stellt einen tiefen Akzeptor dar und trégt aufgrund dessen nicht zur Leitfahigkeit bei
[2ZX+14],|Z1.20]. GemaSB einer theoretischen Studie von Z1vkovi¢ und LEEUW entsteht
intrinsisches p-leitendes CuO in sauerstoffreicher Umgebung . Folglich kann die
Locher-Konzentration im Valenzband durch eine Abweichung von der stéchiometrischen
Zusammensetzung infolge der Prozessparameter variiert werden . Dies wird ex-

perimentell durch MEYER et al. bestétigt, die mit steigendem Sauerstoffgehalt wahrend
3

des Sputter-Prozesses eine Zunahme der Ladungstrigerkonzentration von 107 cm™ auf

10%° cm™ erreichen konnten [MPR+12).

Unter Cu-reichen Wachstumsbedingungen entstehen hingegen Sauerstoffleerstellen Vg

und interstitielles Kupfer Cu;, die sich wie Donatoren verhalten. Allerdings weist das
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Abbildung 3.4: Sensoreffekt in CuO, nach [HKL+10].

resultierende n-Typ CuO aufgrund der Tatsache, dass es sich bei Sauerstoffleerstellen um
tiefe Donatoren und bei Kupfer auf Zwischengitterplatzen um einen neutralen Defekt
handelt, sehr geringe Beweglichkeiten auf [DGM19],[ZL20]. Des Weiteren konnten kiirz-
lich n-leitende Kupfer(II)-Oxide durch eine Dotierung mit Kobalt (Co) [BTB+19] und
Cadmium (Cd) [BPD+20] im Sprithpyrolyse-Verfahren hergestellt werden.

Wie bereits erwahnt, werden CuO-Nanostrukturen in Gas-Sensoren zum Nachweis unter
anderem von Kohlenstoffmonoxid (CO) [OMS19], Ammoniak (NHj) [BG16] und Schwe-
felwasserstoff (HoS) [LWL4-16] eingesetzt. Der Sensoreffekt, vereinfacht dargestellt in Ab-
bildung [3.4] beruht auf der Interaktion des Kupferoxids mit reduzierenden und oxidie-
renden Gasen. Unter sauerstoffhaltiger Atmosphére adsorbiert Sauerstoff an der CuO-
Oberflache und bindet Elektronen aus dem CuO (O3 +2e —— 20" ). Dadurch erhoht
sich die Dichte an frei beweglichen Lochern und damit auch die Leitfahigkeit der CuO-
Schicht. Im Gegensatz zu oxidierenden Gasen geben reduzierende Gase ein Elektron an
das CuO ab, verringern so die Locherkonzentration und erhohen folglich den Widerstand
[HKL+10],|ZZX~+14],[Ste21].

Je nach Anwendungsgebiet stehen diverse Methoden zur Integration hochqualitativer
CuO-Diinnschichten zur Verfligung. Zum einen eignen sich Verfahren zur Abscheidung
aus der Gasphase. Gangige physikalische Methoden sind die Kathodenzerstdubung oder
die thermische Oxidation. Als chemische Verfahren sind die Sprithpyrolyse und die Atom-
lagenabscheidung zu nennen. Zum anderen ist eine Synthese von CuO-Schichten aus der
Flissigphase mithilfe der galvanischen Abscheidung oder des Sol-Gel-Verfahrens ebenfalls
moglich [ZRM+14]. Nanopartikuldres Kupferoxid kann durch die hydrothermale Synthe-
se hergestellt werden. Dabei reagiert zunéchst ein Kupfersalz-Prakursor mit einer basi-
schen Losung (NaOH oder NH,OH) zu Kupferhydroxid (Cu(OH)s)-Partikeln, bevor diese
dann in einem Autoklav thermisch dehydriert werden [ZZX+14],[BRH+21|. Eine weitere
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Abbildung 3.5: Phasendiagramm der Oxidationsstufen von Kupfer in Abhéngigkeit des Sauer-

stoffpartialdruckes pp, und der Temperatur 7', nach [Rak86] und [HEH13].

Methode ist die chemische Féllungsmethode. Bei diesem Verfahren wird wiederum ein
Préakursor durch Losen von Kupfersalz in VE-Wasser oder Ethanol hergestellt. Anschlie-
Bend wird unter konstantem Rithren NaOH hinzugegeben. Die chemische Reaktion ist
abgeschlossen, sobald die Losung eine schwarze Farbe annimmt. Die entstandenen Nano-
partikel werden anschliefend unter Umgebungsbedingungen getrocknet beziehungsweise
einer weiteren thermischen Behandlung unterzogen [ZZX+14],[LHC+15].

Fiir praktische Anwendungen ist neben den elektronischen Eigenschaften auch die Sta-
bilitat der Materialien von grofler Bedeutung. Aus Abbildung [3.5] wird deutlich, dass bei
geringen Temperaturen CuO aufgrund der hoheren Stabilitét der Cu(II)-Ionen die stabile
Phase ist. Erhoht man die Temperatur und verringert den Sauerstoffgehalt der Atmo-
sphare wahrend der Temperaturbehandlung, wandelt sich CuO in CuyO um, bevor der
Sauerstoff komplett ausdiffundiert ist und reines Cu vorliegt. Folglich kann festgehalten
werden, dass CuO bei Raumtemperatur und dem Sauerstoffpartialdruck der Umgebungs-
luft die thermodynamisch stabile Phase ist [Rak86|,[HEH13|,[Z2ZX+14].

Einige generelle Eigenschaften der verschiedenen Kupferoxide sind in Tabelle [3.2] zu-
sammengefasst. Das metastabile Paramelaconit (CuyO3) wird dort der Vollstandigkeit
halber mit aufgefithrt, in dieser Arbeit aufgrund seiner geringen Relevanz im Bereich der

TFT-Technologie jedoch nicht weiter betrachtet.
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Tabelle 3.2: Eigenschaften der Kupferoxide, nach [PBG+07],|MPR+12],[SPQ+18|,[DLR+1§].

CuyO CuO Cuy O3

Name Cuprit Tenorit Paramelaconit
Oxidationsstufe Cu(I) Cu(II) Cu(I) & Cu(II)
Kristallstruktur kubisch monoklin tetragonal
Gitterkonstanten a=4,2696 A a=4,6837A a=5837A

b=3,4226A ¢=9,.832A

c=5,1288 A

8 =299,54°
Dichte 5,749-6,140g/cm?® 6,515g/cm® 5,93 g/cm3
Bandliicke 2,0-2.6eV 1,2-21eV —
Farbe rot-braun schwarz schwarz
Schmelzpunkt 1235°C 1201°C -
Elektronenaffinitdt y = 3,1eV 4,07eV -
Austrittsarbeit ¢ ~ 4,84 eV 47-55eV  —

3.1.3 CuO-basierte TFTs — Stand der Technik

Im Folgenden soll kurz die Entwicklung von p-leitenden CuO TFTs der letzten Jahre
anhand der Literatur zusammengefasst werden. Dazu gibt Abbildung einen Uberblick
iiber wichtige Kenngrofien (Feldeffekt-Ladungstréagerbeweglichkeit ppp und Strommodu-
lation Ipy/Iorr) sowie tiber die jeweilige maximale Prozesstemperatur wéhrend der TFT-
Herstellung.

Im Jahr 2010 erzielten SUNG et al. CuO-TFTs (Bottom-Gate, Top-Kontakt) mit vielver-
sprechenden Eigenschaften wie einer Strommodulation von 10* und eine Ladungstrigerbe-
weglichkeit von 0,4 cm?(Vs)™! durch Hochfrequenzsputtern bei Raumtemperatur. Im An-
schluss wurde die Schicht bei einer Temperatur von 300°C in einer Sauerstoff-Umgebung
nachbehandelt [SKJ+10]. Vier Jahre spéter berichteten SANAL etal. von einem CuO-
TFT, der ebenfalls durch HF-Sputtern bei Raumtemperatur und variierendem Sauerstoft-
Partialdruck hergestellt wurde [SVJ14]. Trotz des Verzichts auf eine anschlieBende Tem-
perung konnten TFTs mit einer Strommodulation von 10* und einer Ladungstrigerbeweg-
lichkeit von 0,01 cm?(Vs)™! erreicht werden. Zudem konnte aufgrund einer CuO-Schicht-
dicke von lediglich 15nm eine Transparenz von mehr als 70 % verzeichnet werden. Der
erste 16sungsmittelbasierte CuO-TFT in Kombination mit einem high-£ Scandiumoxid-
Dielektrikum wurde 2015 von LIu et al. vorgestellt [LLZ415]. Dazu wurde das CuO im
Sol-Gel-Verfahren bei einer Temperatur von 300°C hergestellt. Die bis dato im Vergleich
zu anderen losungsmittelbasierenden TFTs mit p-leitenden Kupferoxiden verbesserte Per-

formance (Ioy/lorr=10° und pupgp=0,8cm?(Vs)!) wird mit dem high-k-Dielektrikum,
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Abbildung 3.6: Chronologische Literaturiibersicht iiber TFTs basierend auf p-leitendem CuO
beziiglich der maximalen Temperatur wéhrend der Integration. Links ist die

Feldeffekt-Beweglichkeit ppp und rechts die Strommodulation Ion/Iorr auf-
getragen, eigene Darstellung in Anlehnung an [Deul7]).

der hochqualitativen CuO-Schicht und der guten CuO/Dielektrikum-Grenzfliche begriin-
det. JANG et al. untersuchten die thermischen Zersetzungsprodukte von Kupfer(II)-acetat-
Monohydrat in Luft bei verschiedenen Prozesstemperaturen und -zeiten |[JCK+16]. Dabei
zeigte sich, dass ab einer Temperatur von 200°C und einer Prozesszeit von vier Stunden
CuO und ab 500°C bereits schon nach zehn Minuten reines CuO entstand. Die La-
dungstragerbeweglicheit des CuO-TFTs konnte durch ein Verlangern der Prozesszeit auf
eine Stunde von 3-1073 cm?(Vs)™ auf 1-102 cm?(Vs)™! verbessert werden. Auch LiuU et al.
nutzten wahrend ihrer Integration eine Prozesstemperatur von lediglich 250°C |[LNL+17).
Dabei wurde Kupferiodid durch Eintauchen in eine NaOH-Losung zunachst zu CuyO oxi-
diert. Eine anschlieBende Temperaturbehandlung fiir eine Stunde bei 250°C fiithrte zu
einer weiteren Oxidation zu CuQO. Eine Verbesserung der Transistoreigenschaften konn-
te dadurch erzielt werden, dass das SiOs-Dielektrikum durch ein high-k-Dielektrikum
aus Al,Ogz ersetzt wurde. Die resultierenden TFTs wiesen eine hohe Beweglichkeit von
2,7cm?(Vs)! und eine Strommodulation von 2 - 10° auf. Eine detaillierte Analyse der Ab-
hangigkeit der TFT-Parameter von der Ausheizzeit bei konstanter Temperatur (300°C)
wihrend der Herstellung von CuO durch einen Sol-Gel-Prozesses wurde von YANG et al.
durchgefiithrt [YYY+19]. Hier konnte gezeigt werden, dass das Optimum bei einer Pro-
zesszeit von 30 Minuten lag. Dadurch konnten Transistoren mit einer Beweglichkeit von

1,2-102 cm?(Vs) ™! und einer Strommodulation von 2-10* erzielt werden. Lingere Zeiten
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fithrten zu einer Erhéhung der Oberflichenrauheit der CuO-Schicht, wodurch die Fal-
lenzustandsdichten an den Grenzflichen zunahmen. Des Weiteren hat die Konzentration
der Prikursorlosung (Kupfer(II)-acetat-Monohydrat) Einfluss auf die Schichtqualitit und
damit auf die elektrischen Eigenschaften eines TFTs, wie TRINH et al. zeigten [TvH4-20].
Die Beweglichkeit lag in diesem Fall jedoch lediglich bei maximal 6 - 10 cm?(Vs)™ und die
Strommodulation war mit 7 - 10? ebenfalls gering. 2020 analysierten ZHU et al. den Einfluss
der Luftfeuchtigkeit in der Umgebungsatmosphére wihrend der Deposition durch Schleu-
derbeschichtung sowie wihrend des anschliefenden Ausheizprozesses bei maximal 250 °C
auf die Leistungsfahigkeit und Stabilitét eines CuO-basierenden TFTs |[ZLN20]. Dabei
zeigte sich, dass trockene Umgebungsbedingungen mit einer Feuchtigkeit von weniger als
30 % optimal fiir eine gute Bauteil-Performance sind, sodass TFTs mit Beweglichkeiten

von 0,1 cm?(Vs) ™! und einer Strommodulation von 10 hergestellt werden konnten.

3.2 Gate-Dielektrikum

Das Gate-Dielektrikum ist ein wesentlicher Bestandteil eines Feldeffekt-Transistors, an
den eine Reihe von Anforderungen gestellt werden. Dazu gehort eine ausreichend gute
I[solierung des Halbleiters von der Gate-Elektrode und ein damit einhergehender gerin-
ger Leckstrom bei einer entsprechenden elektrischen Feldstarke (abhéngig von der Gate-
Spannung). Zudem ist neben einer hohen Kapazitit eine geringe Dichte an Grenzflachen-
zustanden wichtig, sodass eine Anwendung im Bereich von geringen Versorgungsspan-
nungen, bereitgestellt beispielsweise durch gedruckte Batterien, moglich wird |[CMRO6],
[CLX+08]. Im Bereich der biegbaren Elektronik wird eine mechanische Flexibilitat gefor-
dert, sowie gegebenenfalls eine optische Transparenz im sichtbaren Wellenléngenbereich.
Eine Integration auf Foliensubstraten erfordert auflerdem eine Kompatibilitdt hinsicht-
lich der Depositionsmethode, der thermischen Behandlung und der Strukturierung. Da
in dieser Arbeit ausschlieflich Bottom-Gate TFTs hergestellt werden, sind die Oberfla-
cheneigenschaften des Dielektrikums von entscheidender Bedeutung. Zum einen ist eine
glatte Oberflache wichtig fiir einen grenzflichennahen Ladungstransport. Zum anderen
ist eine hydrophile Oberflache mit hoher Oberflachenenergie wiinschenswert fiir eine gute
Benetzung durch l6sungsmittelbasierte Halbleiter [Mit04],[VMW+-16b],[WHCH18].

Die Kapazitit des Gate-Dielektrikums, die fiir die Ladungstragerakkumulation an der
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Halbleiter-Dielektrikum-Grenzflache verantwortlich ist, kann geméfl dem Zusammenhang

Er

Cpiel = €0 (3.1)

UDiel
entweder durch die Reduzierung der Schichtdicke ¢p;.; oder durch das Erhéhen der di-
elektrischen Konstante &, vergroflert werden. Folglich kann durch den Einsatz eines soge-
nannten high-£ Dielektrikums, also einem Material, dessen dielektrische Konstante grofier
als die von SiOs (k=3,9) ist, eine ausreichend hohe kapazitive Kopplung bei geringer Be-
triebsspannung erreicht werden. Im Zuge dessen wurden bereits high-£ Dielektrika diverser
Material-Familien wie anorganische Metalloxide, Elektrolyte, Polymere und Nanokompo-
site untersucht [HTJ+16],[WHC+18|,[NN18|. Zur letztgenannten Gruppe gehort das in

dieser Arbeit als Gate-Dielektrikum verwendete Material inoflex T3.

3.2.1 High-k Nanokomposit

Bereits in vorangegangenen Arbeiten wurde das organisch-anorganische Nanokomposit
inoflex T3, bezogen von der inomat GmbH aus Neunkirchen, als Gate-Dielektrikum in
Diinnfilmtransistoren eingesetzt [Die07],[Vid17],[Mey21]. Dabei handelt es sich um eine
auf acrylatfunktionalisiertem Silan basierende Polymermatrix, in die durch Kokondensa-
tion anorganische, 16sliche Titan-Komponenten eingefiigt und in Titandioxid umgewan-
delt wurden. Durch die Zugabe von anorganischen Nanopartikeln mit hoher Permittivitat
(TiOg: k=20-110 [WWAO1],[Well9a]) erhalt man ein mechanisch flexibles Polymer mit
einer erh6hten Dielektrizitatskonstante [STO08],|Zhul4]. Durch die Zugabe von 0,1 Gew.-%
eines Fotoinitiators und einer UV-Bestrahlung als Katalysator wird eine Polymerisation
der Schicht erreicht [Die07]. Die resultierende dielektrische Konstante betrégt bei einer
Frequenz von 50 Hz £ =9,2 [Mey21].

3.3 Metall-Elektroden

Die Wahl der Metallisierung kann das Verhalten eines Diinnfilmtransistors stark be-
einflussen. Wie bereits in Kapitel erwahnt, wirkt sich die Austrittsarbeit der Gate-
Elektrode auf die Schwellenspannung eines TFTs aus. Aufbauend auf der vorangegan-
genen Arbeit von MEYERS |[Mey21| werden Al- beziehungsweise Au-Schichten als Gate-

Metallisierung eingesetzt.

Die Kontakteigenschaften der Drain- und Source-Elektroden bestimmen die Transkon-
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Abbildung 3.7: Darstellung der energetischen Lage der Valenz- und Leitungsbandkanten eini-
ger Metalloxid-Halbleiter sowie Austrittsarbeiten gangiger Kontaktmetalle, nach
[JL19].

duktanz und damit die Ladungstriagerbeweglichkeit sowie die Schalteigenschaften eines
TFTs . Insbesondere bei kleinen Kanallangen werden die Eigenschaften durch die
Kontaktwiderstdnde und die parasitaren Kapazitaten zwischen Gate- und Kontaktelektro-
den dominiert [BVG+08|,[HP14]. Wahrend letztere durch einen Selbstjustierungsprozess

reduziert werden konnen (siehe Kapitel @, wird der Kontaktwiderstand zwischen Halb-

leiter und den Drain-/Source-Elektroden durch Fallenzusténde am Interface, die effektive
Kontaktflache und das Material beziehungsweise die Barrierenhohe und -weite bestimmt
[PKK+08],|[HP14]. Dementsprechend kommt der Wahl der Drain-/Source-Metallisierung
besondere Bedeutung zu. Wie schon in Kapitel[2.4.T]erwahnt, muss dabei die Elektronenaf-

finitdat beziehungsweise die Lage der Energiebander des Halbleiters berticksichtigt werden.

Abbildung [3.7] stellt die energetische Lage der Leitungs- und Valenzbénder einiger Halb-
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leitermaterialien sowie die Austrittsarbeiten gdngiger Kontaktmetalle dar. Anhand dieser
Abbildung wird deutlich, dass fiir ZnO eine Kontaktierung durch Ag, Al, Ti, Cr oder Mo
zu einer Anpassung an das Leitungsband und somit zu einer geringen Barrierenhohe fiihrt.
Fiir CuO hingegen, dessen Ladungstransport durch das Valenzband erfolgt, eignen sich
dementsprechend Metalle mit einer hohen Austrittsarbeit wie Au, Ni, Pd und Pt [JL19).
Eine detailliertere Analyse der Drain-/Source-Metallisierung fir ZnO- und CuO-TFTs er-
folgt in den Kapiteln [4.1.3| bzw. |4.2.1]

Samtliche in dieser Arbeit verwendeten Metallisierungen werden hinsichtlich ihrer Kom-
patibilitat zum Integrationsprozess ausgewahlt und durch Elektronenstrahlverdampfung
ganzflachig auf den Proben abgeschieden. Die Strukturierung erfolgt entweder durch nass-
chemisches Atzen oder einen Lift-off-Prozess. Die entsprechenden Prozesse werden im

nachfolgenden Kapitel im Rahmen der TFT-Integration detaillierter beschrieben.

3.4 Integrationsprozess

Im Folgenden soll der grundlegende Prozessablauf zur Integration eines, in dieser Ar-
beit in erster Linie verwendeten Bottom-Gate, Bottom-Contact Dinnfilmtransistors (siehe
Abbildung [3.8), erlautert werden. Ankniipfend an die Arbeiten von VIDOR [Vid17] und
MEYERS [Mey21] erfolgt die Transistorintegration auf einem passiven Substrat (Silizium-
oder Borosilikatglas-Wafer, PET-Substrat) unter Verwendung eines high-k-Nanokomposits
als Gate-Dielektrikum. Die nachfolgende Beschreibung der Integrationsroutine wird an-

hand eines oxidierten Siliziumwafers (Durchmesser: 100 mm) als Trégersubstrat durchge-

fihrt.

Da der Si-Wafer lediglich als passiver Trager dienen soll, wird er durch ein ca. 600 nm
dickes, durch thermische Oxidation aufgewachsenes Siliziumdioxid elektrisch isoliert. Als
Gate-Metallisierung wird eine Schicht Aluminium (50nm) durch Elektronenstrahlver-
dampfung im Hochvakuum aufgebracht. Die Strukturierung der Gate-Elektrode erfolgt
durch Fotolithografie und nasschemisches Atzen. Dazu werden der (Umkehr-)Fotolack
AZ®5214 E (bezogen von der Firma MicroChemicals GmbH [Mera|) durch Schleuderbe-
schichtung aufgebracht, die Losungsmittel wahrend eines Backschrittes ausgetrieben und
im Anschluss an eine Rehydrierungszeit durch eine Fotomaske belichtet. Die Entwick-
lung des Lackes wird in einer alkalischen Losung (Natronlauge, NaOH) durchgefiihrt. Das

Aluminium wird anschliefend durch eine Losung bestehend aus Phosphorsaure (H3POy),
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Deposition der Gate-Metallisierung
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Abbildung 3.8: Allgemeine Darstellung des Prozessablaufes zur Integration von Bottom-Gate,
Bottom-Contact TFTs mit nanopartikularem Halbleitermaterial.
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Salpetersiure (HNOj3) sowie Essigsiure (CH;COOH) geitztf]

Die Deposition des Gate-Dielektrikums erfolgt ebenfalls durch eine Schleuderbeschich-
tung. Dazu wird das Nanokomposit inoflex T3 mit 1-Butanol im Verhéltnis 1:7 verdiinnt
und mithilfe eines 0,45 pm Spritzenfilters aus Polytetrafluorethylen (PTFE) auf dem ru-
henden Wafer aufgebracht. Eine Rotationsgeschwindigkeit von 2000 U/min fiir 20s be-
wirkt dabei eine Schichtdicke von 150180 nm. Im Anschluss wird das Losungsmittel fiir
30 Minuten bei einer Temperatur von 115°C im Konvektionsofen unter Umgebungsbe-
dingungen entfernt und die Quervernetzung der Polymerketten durch eine anschlielende
Bestrahlung mit UV-Licht mit einer Leistungsdichte von 200 W/cm? erreichtf| [Die07].
Um die Gate-Elektrode zu kontaktieren, sind Kontaktoffnungen durch das Dielektrikum
erforderlich. Auch hierzu wird eine Fotolithografie durchgefiihrt, gefolgt von einem nass-
chemischen Atzprozess durch eine NaOH-Losung.

Fiir die anschlieflende Integration der Drain-/Source-Elektroden ergeben sich prinzipiell
zwei Optionen. Zum einen kann die Strukturierung iiber einen Atzprozess erfolgen. Da-
zu wird die Kontaktmetallisierung auf dem Dielektrikum abgeschieden, durch Fotolack
maskiert und anschlieBend nasschemisch gedtzt. Hierbei ist zu beachten, dass der Atzpro-
zess selektiv zum Dielektrikum sein muss, um dieses nicht zu beschadigen. Der Lack wird
im Anschluss im Acetonbad, gegebenenfalls mit Ultraschall-Unterstiitzung, entfernt. Eine
nachfolgende Reinigungsprozedur aus Isopropanol und VE-Wasser wird vorgenommen,

sodass etwaige Riickstinde der Atzlosung oder der abgetragenen Schicht entfernt werden.

Zum anderen kann die Lift-off-Methode zur Strukturierung genutzt werden. Dafiir wird
die, im Vergleich zum zuvor erwihnten Atzprozess, invertierte Lackmaske benétigt. Die er-
forderliche Maskierung kann durch entsprechende Prozessierung des (Umkehr-)Fotolackes
erzeugt werden (siehe Kapitel bzw. Anhang [A1]). Bereits in vorangegangenen Ar-
beiten zeigte DIEKMANN, dass das polymere Gate-Dielektrikum inoflex T3 durch die
NaOH-Entwicklerlosung chemisch angegriffen wird [Die07]. Um folglich einen direkten
Kontakt zwischen Entwickler und Dielektrikum zu verhindern, fithrten MEYERS et al. ei-
ne Schutzschicht, bestehend aus 20nm Al ein [MVB+17]. Auf dieser Schicht wird der
Lack aufgeschleudert, belichtet und entwickelt und das Aluminium in den freigelegten
Bereichen nasschemisch gedtzt. Im néchsten Schritt kann die gewiinschte Metallisierung
ganzflachig aufgedampft werden. Aufgrund des Hochvakuums und der sich daraus erge-

benden geringen Anzahl an Streuprozessen weist der Aufdampfprozess eine geringe Kon-

2Die detaillierten Parameter der Fotolackprozessierung sowie die genaue Zusammensetzung der Atzlo-

sungen sind in Anhang bzw. aufgelistet.

3Bestrahlungsdauer: 4 Minuten bzw. 6x40s, jeweils gefolgt von einer einminiitigen Pause zur Vermei-
dung einer iiberméBigen Erhitzung [Vid17].
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formitat auf |Hill9|. Die daraus resultierende geringe Kantenbedeckung erlaubt es, dass
der Lack im Anschluss durch eine Kombination aus Aceton und Ultraschall entfernt und
die Metallisierung dadurch strukturiert werden kann. Die Integration der Kontaktelek-
troden wird durch das Entfernen der restlichen Al-Schutzschicht, gefolgt von einer Reini-
gungsprozedur in Aceton, Isopropanol und VE-Wasser abgeschlossen. An dieser Stelle sei
anzumerken, dass fiir eine Strukturierung durch einen Lift-off-Prozess aufgrund der erfor-
derlichen Al-Schutzschicht lediglich Materialien infrage kommen, die eine hohe Selektiv
zur Al-Atzlosung aufweisen. Demzufolge konnen Aluminium-Elektroden als ein géngiges
Kontaktmetall fiir ZnO-TFTs nur durch einen Atzprozess integriert werden.

Fiir das zur Verfiigung stehende Maskenset (Bezeichnung: SEN37) wird fiir die Strukturie-
rung der Kontaktelektroden durch einen Lift-off-Prozess eine positive Lackprozessierung
benotigt, wiahrend ein Atzprozess das Negativ dieser Maske erfordert.

Der letzte Prozessschritt besteht in der Deposition des Halbleiters. Die in dieser Ar-
beit verwendeten Nanopartikel liegen ausnahmslos in wasserbasierten Dispersionen vor.
Wie VIDOR zeigte, weist die Oberflache des polymeren Gate-Dielektrikums inoflex T3 im
Anschluss an den nasschemischen Atzprozess zum Strukturieren der Al-Kontakte bzw.
Entfernen der Schutzschicht hydrophile Eigenschaften auf, die eine gute Benetzung mit
der Nanopartikeldispersion ermoglichen [Vid17]. Die Methoden, die sich zum Aufbringen
eines Halbleiters auf Basis einer wéssrigen Dispersion eignen, werden in Abschnitt

vorgestellt.

Aufgrund der Vorteile hinsichtlich des Kontaktes zwischen Halbleiter und Drain-/Source-
Elektroden ist die Integration von Bottom-Gate, Top-Contact TFTs erstrebenswert. Da-
zu erfolgt der Prozessablauf bis zur Integration des Gate-Dielektrikums analog zu dem
fiir Bottom-Contact TFTs. Die fiir die Nanopartikel-Deposition erforderliche hydrophile
Oberflache des Dielektrikums wird dadurch erzielt, dass eine Opferschicht aus Aluminium
ganzflachig aufgedampft und direkt vor dem Aufbringen der Halbleiterdispersion nassche-
misch wieder entfernt wird. Anschliefend kénnen die Kontaktlocher durch den Halbleiter
und das Dielektrikum zur Gate-Elektrode geoffnet werden. Die Integration der Kontakt-

elektroden erfolgt anhand eines Lift-off-Prozesses.

Im Hinblick auf einen Einsatz in der flexiblen Elektronik ist eine erfolgreiche TFT-
Integration auf biegsamen Substraten unerlésslich. An diese Substrate werden diverse
Anforderungen wie eine beziiglich des Integrationsprozesses ausreichende Temperaturfes-
tigkeit, eine geringe Oberflachenrauigkeit sowie eine Resistenz gegeniiber den eingesetzten

Atzlésungen und Losungsmitteln gestellt. Anwendungsspezifisch kann zudem eine opti-
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sche Transparenz oder ein gewisser Grad an mechanischer Flexibilitdt gefordert sein.
Glas, das Standardmaterial in der Flachbildschirm-Technologie, wird ab einer Dicke von
einigen hundert Mikrometern flexibel und bietet Vorteile wie eine hohe optische Trans-
parenz, eine glatte Oberflache und eine hohe Temperaturstabilitiat. Allerdings sind solche
Glasfolien sehr zerbrechlich und dementsprechend schwer zu verarbeiten [CW09],[Tao05].
Polymere, wie das hiufig verwendete Polyethylenterephthalat (PET), ermoglichen eine
kostengtinstige, grofiflichige Integration im Rolle-zu-Rolle-Verfahren. PET-Folien sind 16-
sungsmittelbestdndig und bieten einen hohen Grad an Flexibilitat. Als Nachteil kann
neben der geringen Prozesstemperatur von 150°C, bis zu der die Folien formstabil sind,
die relativ hohe Durchléssigkeit fiir Wasser und Sauerstoff angesehen werden, die sich
negativ auf die Lebensdauer eines Bauteils auswirkt [CW09],[YMG+10],|ZBR+11].

Der zuvor anhand eines oxidierten Si-Wafers beschriebene Integrationsprozess kann auf-
grund einer Maximaltemperatur von lediglich 120°C und der angewandten Prozesse bzw.
der verwendeten Materialien dementsprechend direkt auf flexible Substrate iibertragen

werden.

3.5 Deposition des Halbleiters

Der bei der Integration von anorganischen TFTs am héufigsten angewandte Prozess
zum Abscheiden von Metalloxiden ist die Kathodenzerstaubung [FBM12],|[PMV+16]. Der
Vorteil hierbei ist, dass die Deposition bei Raumtemperatur stattfinden kann, sodass
auch die Beschichtung flexibler Substrate moglich ist, sowie die Variabilitat des Prozes-
ses selbst (DC-, HF-Sputtern) und dessen Parameter (Leistung, Druck). Insbesondere die
Sauerstoffkonzentration beim reaktiven Sputtern kann die Eigenschaften der aufgebrach-
ten Metalloxide beeinflussen. Die aufgebrachten Schichten weisen in der Regel eine hohe
Qualitat hinsichtlich ihrer Dichte und Haftung sowie eine gute Reproduzierbarkeit auf
[PMV+16].

Als weitere Methoden zum Aufbringen hochqualitativer Metalloxide sind das Laserstrahl-
verdampfen (engl.: Pulsed Laser Deposition, kurz PLD) [PMV+16[,[MN21] und die Atom-
lagenabscheidung (engl.: Atomic Layer Deposition, kurz ALD) [WNC+16|,[TNK+20| zu
nennen. Fir eine Deposition mittels PLD ist ein Vakuum erforderlich; eine Atomlagenab-
scheidung erfolgt bei definierter Atmosphére.

Die erforderlichen Atmosphéren- bzw. Vakuumbedingungen sind aufgrund der daraus re-
sultierenden hohen Anlagenkosten sowie der fehlenden Skalierbarkeit als ungeeignet fiir

kostengiinstige, grofiflichige und schnelle Integrationsverfahren anzusehen.
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Im Gegensatz zu den zuvor genannten Prozessen bieten l6sungsmittelbasierte Verfah-
ren zur Abscheidung von Diinnschichten Vorteile wie eine relativ einfache Prozessfithrung,
geringe Anlagenkosten und eine Skalierbarkeit hinsichtlich einer Verwendung beispielswei-
se im Rolle-zu-Rolle-Verfahren. Allgemein lassen sich dabei zwei Anséitze unterscheiden.
Zum einen kann das Sol-Gel-Verfahren eingesetzt werden, bei dem ein Sol, basierend
auf einem Prakursor aus in Losungsmittel gelostem Metallsalz, auf das Substrat aufge-
bracht und durch eine thermische Behandlung in das finale Material umgewandelt wird
[XWX415],[NT18|. Zum anderen besteht die Moglichkeit einer Verwendung von halblei-
tenden Nanopartikeln in einer Dispersion, wodurch die 16sungsmittelbasierte Deposition
eines Feststoffes moglich ist. In diesem Fall muss das beschichtete Substrat im Anschluss
lediglich bei geringer Temperatur ausgeheizt werden, um das Losungsmittel auszutreiben
[FBM12],[XLX+18|. Allgemein werden mit dem Sol-Gel-Verfahren dichte Schichten sowie
eine glatte Grenzfliche zwischen Halbleiter und Dielektrikum erzielt, es werden allerdings
in der Regel Temperaturbehandlungen zur Umwandlung des Gels in ein Metalloxid beno-
tigt, die nicht kompatibel zu flexiblen Substraten sind.

Dispergierte Nanopartikel lassen sich bereits bei geringen Temperaturen verarbeiten, na-
turgemafl besteht jedoch eine hohe Rauheit an der Grenzflache zum Dielektrikum und es
kann zu Leerstellen in der Schicht kommen. Beide Effekte beeinflussen den Ladungstrans-
port durch die nanopartikulare Schicht.

Fiir die Abscheidung von Diinnschichten aus der Fliissigphase stehen diverse Methoden
zur Auswahl, die in Abbildung schematisch dargestellt sind.

Auftropfen: Die simpelste Methode stellt das Auftropfen dar, bei der die Losung auf die
Substratoberfliche getropft wird, und das Losungsmittel anschlieBend verdampft. In der
Regel fithrt diese Methode aufgrund der ungleichméfigen Verdampfung zu inhomogenen
Schichten [DSB+14].

Schleuderbeschichtung: Ein aus der Halbleiterindustrie bekanntes Verfahren ist die Schleu-
derbeschichtung. Hierbei wird eine ganzflichige Schicht durch das gleichméflige Verteilen
der Losung auf dem Substrat aufgrund der Zentrifugalkraft erzeugt. Die Schichtdicke
wird dabei durch die Drehgeschwindigkeit, die Konzentration und die Viskositit bestimmt
[DSB+14].

Drucken: Unter dem Begriff | Drucken“ werden verschiedene Methoden zusammenge-
fasst. Ein mittlerweile auch im Bereich der flexiblen Elektronik weit verbreitetes Verfahren

ist das Tintendrucken. Diese Methode ermoglicht das strukturierte Aufbringen eines Ma-
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Abbildung 3.9: Schematische Darstellung 16sungsmittelbasierter Depositionsmethoden, nach

DSB+14),

terials. Dabei werden die Tintentropfchen durch ein Drop-on-Demand-System auf das
Substrat gebracht. Eigenschaften wie die Viskositdt und die Oberflichenspannung der
zu druckenden Losung beeinflussen die Schicht ebenso wie die Oberflicheneigenschaften
des zu bedruckenden Substrats [DSB+14],|JBC+15]. Der Tintendruck stellt eine kosten-

glinstige und zeitsparende Alternative zu herkommlichen Lithografieprozessen dar, da

der Materialverbrauch sinkt und zudem die Prozessschritte zur Strukturierung entfallen
[PJM+20]. Eine vergleichbare Methode ist die Sprithbeschichtung, bei der die Dispersion
durch Inertgase zerstaubt und zur Substartoberfliche transportiert wird. Diese Technik
bietet eine hohe Skalierbarkeit und Flexibilitat hinsichtlich der aufzubringenden Mate-
rialien. Allerdings ist sowohl die Dicke als auch die Rauigkeit der Schicht in der Regel
hoher als bei anderen Verfahren [AI15]. Des Weiteren besteht die Moglichkeit einer struk-
turierten Abscheidung einer Losung durch die Verwendung eines Polymer-Stempels. Das
Aufbringen einer Schicht mithilfe eines Pinsels, der zuvor in die Losung getaucht wird,

stellt eine weitere Methode dar.

Flissigkeitsmeniskus: Bei Verfahren, die eine lineare Bewegung entweder des Substrats
oder des Beschichtungswerkzeugs nutzen, erfolgt die Beschichtung anhand der Ausbil-
dung eines Flissigkeitsmeniskus. Ein Beispiel fiir diese Art der Schichtabscheidung ist die

Tauchbeschichtung, bei der das Substrat senkrecht in die Losung eingetaucht wird. Des
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Weiteren kénnen losungsmittelbasierte Materialien durch Zonengielen, Hohlstift-, Diisen-
oder Rakelbeschichtung aufgebracht werden [DSB+14]. Letztere soll im Rahmen dieser
Arbeit auf ihre Eignung zum Aufbringen von Nanopartikel-Dispersionen analysiert werden

und wird entsprechend im nachfolgenden Kapitel ndher beschrieben.

3.5.1 Rakel-Verfahren

Bei dem Rakelprozess handelt es sich um ein skalierbares Verfahren, das kompatibel zu
kostengiinstigen und schnellen Rolle-zu-Rolle-Verfahren ist. Folglich soll in dieser Arbeit
die Verwendung einer Rakel zur Deposition der halbleitenden Nanopartikelschicht eva-
luiert werden. Dazu wird im Folgenden zunéchst das Rakelverfahren sowie das Prinzip
der Schichtabscheidung beschrieben, bevor eine fachgebietsintern entwickelte Rakelanlage

vorgestellt wird.

Der schematische Aufbau einer Rakelanlage wird in Abbildung [.10|(a) veranschau-
licht. Fir die Durchfiihrung des Rakelprozesses wird das zu beschichtende Substrat auf
einem linear beweglichen Tisch befestigt. Auf der Substratoberfliche werden Abstands-
halter aus Kaptonband befestigt, die dafiir sorgen, dass sich die Rakel in einem festen
Abstand tiber das Substrat bewegt. Zudem werden durch das Kaptonband gegebenenfalls
vorhandene Drain-/ Source-Elektroden vor der mechanischen Belastung durch die Rakel
geschiitzt. Die befestigte Rakel wird auf den Abstandshaltern und ein Tropfen der Disper-
sion (Menge im pl-Bereich zur Beschichtung einiger cm?) zwischen Rakel und Substrat
platziert. Der Dispersionstropfen verteilt sich entlang der hydrophoben Rakelkante, sodass
sich parallel zu dieser eine annéhernd lineare Kontaktlinie bildet, die sich anschlieend
mit der Rakel iiber das Substrat bewegt. Die Verdunstung hat zur Folge, dass die Fliis-
sigkeit in Richtung der Dreiphasengrenze stromt. Aufgrund dieser Stromung werden die
Partikel ebenfalls zur Kontaktlinie transportiert und lagern sich dort ab (sieche Abbildung
3.10(b)). Durch die konstante Bewegung des Fliissigkeitsmeniskus bzw. der Kontaktlinie
iiber die Substratoberfliche kann somit ein kontrolliertes Schichtwachstum durch konvek-
tive Selbstanordnung erreicht werden. Je homogener dabei die Partikelgeometrien sind,

desto geordneter ist die resultierende Schicht [Drul7].

Die Schichtqualitat meniskusbasierender Depositionstechniken wird unter anderem durch
die Eigenschaften der zu beschichtenden Oberfliche bestimmt [WIM+09]. VIDOR zeigte
unter Anwendung der Schleuderbeschichtung einer wasserbasierten Dispersion, dass die

Substratoberfliche hydrophile Eigenschaften aufweisen sollte, damit es zur kontinuierli-
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Abbildung 3.10: Schematische Darstellung (a) des Rakel-Verfahrens zur Deposition von Diinn-
schichten, sowie (b) der Anordnungsprozess der Partikel an der Dreiphasengren-
ze, nach [Drul7).
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Abbildung 3.11: Kontaktwinkelmessungen des Gate-Dielektrikums inoflex T3 mithilfe eines Was-
sertropfen auf der (a) unbehandelten Oberfliche und (b) nach dem Atzen des
Aluminiums.

chen Ausbildung einer Nanopartikelschicht kommt [Vid17]. Dies ist auch beim Rakelpro-
zess von Bedeutung, bei dem die Partikelablagerung bzw. das Schichtwachstum auf der
Bewegung eines Fliissigkeitsmeniskus auf dem Substrat basiert. In Abbildung sind
dazu die Kontaktwinkel eines Wassertropfens auf dem Gate-Dielektrikum inoflex T3 dar-
gestellt (gemessen mit dem Kontaktwinkelmessgerat DSA100 der Firma Kriiss). Dabei
zeigt sich, dass die Oberfliche des unbehandelten Nanokomposits einen Kontaktwinkel
von 69,4° aufweist, der sich durch das Entfernen einer Aluminiumschicht durch nassche-
misches Atzen auf 20° reduziert und damit die hydrophilen Eigenschaften verbessert.
MEYERS veranschaulichte anhand von AFM-Aufnahmen, dass die Oberflichenrauigkeit
des Gate-Dielektrikums nach dem Al-Atzprozess von 0,3~ 1,1 nm auf 1,7 2,1 nm zunahm.
Als moégliche Griinde wurden verbliebene Al-Riickstande, lokale Verspannungen aufgrund

der Temperaturbelastung wéihrend des Aufdampfprozesses oder Wechselwirkungen zwi-

69



Kapitel 3 Materialien und Integrationstechniken Universitat Paderborn

schen dem Nanokomposit und der Atzlésung aufgefithrt [Mey21|. Die Benetzbarkeit von
hydrophilen Oberflaichen mit Wasser verbessert sich mit zunehmender Rauigkeit, wor-
aus der reduzierte Kontaktwinkel resultiert [MNF+00]. Dementsprechend wird bei der
Prozessfithrung darauf geachtet, dass die Nanopartikeldeposition im Anschluss an einen

Al-Atzprozess erfolgt.

3.5.2 Aufbau einer Rakelanlage

Die fachgebietsintern entwickelte Rakelanlage besteht aus einem mechanischen Part,
der einen Linearschlitten mit Spindelantrieb und einen Schrittmotor umfasst, sowie ei-
ner elektronischen Steuerung. Diese enthélt einen Mikrocontroller, eine Ansteuerung fir
den Schrittmotor und das Heizelement, sowie ein LCD-Display[] Die Rakelgeschwindig-
keit kann im Bereich von 1pm/s bis 500 pm/s, und die Temperatur des Probentisches
zwischen 20°C und 100°C eingestellt werden.

Als Antrieb der Rakelanlage dient der Schrittmotor QSH/218 der Firma Trinamic mit

einem Schrittwinkel von 1,8°, woraus sich 200 Schritte fiir eine volle Umdrehung ergeben.
Zudem wurde dieser Motor hinsichtlich eines Mikroschrittbetriebs optimiert [Tri07]. Dabei
wird ein Vollschritt in Mikroschritte unterteilt, woraus ein gleichméfigeres und ruhigeres
Laufverhalten resultiert. Dies wird erreicht, indem die Phasen durch ein angenéhertes dis-
kretisiertes Sinussignal angesteuert werden. Die Verschiebung zwischen den beiden Phasen
betragt dabei 90°. Fiir die Steuerung der Rakelanlage wird ein Mikroschrittbetrieb imple-
mentiert, bei dem ein Vollschritt in acht Mikroschritte unterteilt wird.
Fiir die Umwandlung der Rotationsbewegung des Motors in eine lineare Bewegung wird
eine Linearachse mit Trapezgewindespindel verwendet, die einen Nenndurchmesser von
8 mm und eine Steigung von 1,5mm (Bezeichnung: TR 8x1,5) aufweist; eine volle Um-
drehung der Spindel entspricht einer linearen Bewegung von 1,5mm, das heifit, 7,5 pm
pro Schritt bzw. etwa ein Mikrometer pro Mikroschritt. Auf der Spindel befindet sich ein
Schlitten, auf dem die zu beschichtende Probe befestigt und entsprechend der Drehrich-
tung des Motors vor und zuriick gefahren werden kann. Die Rakel selbst besteht aus einem
hydrophobisierten Glasobjekttrager, der mithilfe eines Klebestreifens iiber dem Schritt-
motor fixiert wird. Der mechanische Aufbau ist in Abbildung dargestellt.

4Die Entwicklung der Rakelanlage zur Integration von lésungsmittelbasierten Diinnschichten fand in Ko-
operation mit Dmitry Petrov (Universitdt Paderborn) und Thorsten Meyers (Universitét Paderborn)
statt.
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Abbildung 3.12: Mechanischer Aufbau der entwickelten Rakelanlage.

Fir die Steuerung des Schrittmotors wird das Mikrocontroller-Board Arduino Uno
eingesetzt. Dies ermoglicht die Software-Entwicklung durch die Verwendung der Open-
Source-Entwicklungsumgebung Arduino IDE. Dabei stehen fiir eine Vielzahl an Periphe-
riegerdten Open-Source-Programmbibliotheken zur Verfiigung, welche den Programmier-
aufwand erheblich reduzieren. Da die Leistung an den digitalen Anschlissen des Mikro-
controllers nicht ausreicht, um den Motor direkt anzusteuern, ist ein Treiber in Form
einer Motorsteuerungsplatine erforderlich. Hierfir wird das Adafruit Motor Shield V2
verwendet, das mithilfe des integrierten PWM-Chips auch die Steuersignale fiir den Mo-
tor erzeugt.

Des Weiteren erfolgt die Implementierung einer Temperaturregelung fiir den Substrat-
tisch. Als Hardware dient eine selbstklebende Heizfolie, die auf der Unterseite des Tisches
angebracht wird. Das Folienmaterial aus Polyimid weist dabei eine Temperaturbestan-
digkeit bis ca. 150°C auf . Um die Heizleistung zu reduzieren, wurde der Tisch
thermisch vom Schlitten isoliert (siehe Abbildung. Auflerdem ist fiir die Temperatur-
iiberwachung ein Sensor erforderlich, der ebenfalls am Substrattisch angebracht wird. Der
digitale Temperatursensor (DS18B20) liefert eine Aufldsung von 9 Bit bzw. 0,5°C [Max19].
Fur die Temperaturregelung wird ein PID-Regler implementiert, der die Abweichung der
gemessenen Temperatur vom eingestellten Soll-Wert tiber die Stellgrofle bzw. die Span-
nung an der Heizfolie regelt.

Die Benutzerschnittstelle wird aus einer Kombination von LCD-Display und Tastern rea-
lisiert. Eine zur Arduino-Plattform kompatible Losung stellt das Modul Adafruit RGB

LCD Shield dar, das sowohl finf frei programmierbare sowie einen Reset-Taster als auch

71



Kapitel 3 Materialien und Integrationstechniken Universitat Paderborn

ein 16 x2-LCD-RGB-Display enthélt. Auch hierfiir stehen wieder quelloffene Bibliotheken
zur Verfiigung.

Aktuell befindet sich eine neue Version der Rakelsteuerung in der Entwicklung. Dabei
wird die Hardware, die bislang aus mehreren verdrahteten Einzelkomponenten besteht,
auf einer selbst entworfenen Platine zusammengefiihrt, um den Verdrahtungsaufwand zu

reduzieren und somit die Langlebigkeit und die Mobilitat der Rakelanlage zu Verbessernﬁ

®Die Ergebnisse beziiglich der Implementierung und Optimierung der Rakelanlage wurden teilweise in
[12] veroffentlicht.
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Nanopartikel-basierte

Dunnfilmtransistoren

Nachdem im vorangegangenen Kapitel die Integration von Einzeltransistoren beschrie-
ben wurde, erfolgt in diesem Kapitel deren Charakterisierung. Dazu wird in Abschnitt
zunachst das Rakelverfahren anhand von TFTs mit ZnO-Nanopartikeln evaluiert. An-
schlieend werden ZnO-Schichten durch Tintendruck abgeschieden und die resultierenden
Transistoren charakterisiert. Neben den Verfahren zur Nanopartikeldeposition wird zudem
der Einfluss des Kontaktmetalls und der Gate-Metallisierung auf das Transistorverhalten
untersucht. Eine Beurteilung der Kontakteigenschaften erfolgt sowohl durch die herkémm-
lichen Parameter als auch durch den Kontaktwiderstand.

Abschnitt befasst sich mit der Charakterisierung von p-leitenden TFTs basierend
auf CuO-Nanopartikeln. Dazu wird zunéchst eine kleiner Uberblick iiber den Stand der
Technik gegeben, bevor Bottom-Contact TFTs mit Nanopartikeln verschiedener Herstel-
ler integriert und analysiert werden. Im Zuge dessen wird das Kontaktmetall variiert und
durch selbstorganisierende Monolagen behandelt. AnschlieSend wird die Integration der
CuO-TFTs auf ein flexibles Substrat iibertragen. Da Top-Contact Architekturen aufgrund
ihrer vergroferten Kontaktflache zwischen Halbleiter und Kontaktelektroden in der Re-
gel eine gesteigerte Leistungsfahigkeit aufweisen, werden CuO-TFTs entsprechend dieser

Bauweise hergestellt und analysiert.

4.1 TFTs mit n-leitendem Zn0

Die in dieser Arbeit verwendeten ZnO-Nanopartikeln wurden bereits in Arbeiten von
VIDOR eingesetzt und zeigten dort vielversprechende Ergebnisse, wie beispielsweise eine
Feldeffektladungstrigerbeweglichkeit von prg = 3,7 cm?(Vs)™ und eine Strommodulation
Ion/Iorr von 107 bei einer maximalen Prozesstemperatur von 115°C [Vid17]. Dabei
handelt es sich um das kommerziell erhéltliche Produkt ZN-3014 A der Firma Nanophase

Corp., bei dem vornehmlich sphérische Partikel mit einem mittleren Durchmesser von
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70nm in einer wéssrigen Dispersion vorliegen [Nanl16.

Metalloxid-Halbleiter sind fiir die Interaktion mit Gasen in ihrer Umgebung bekannt.
Dieser Umstand wird in Gassensoren ausgenutzt [BHK20|, kann aber auch zu unge-
wollten Instabilitaten elektrischer Bauteile fithren [YMS~+17]. Insbesondere Nanostruktu-
ren verstiarken diesen Effekt aufgrund ihres hohen Oberflache-zu-Volumen-Verhaltnisses
[XPS+00],|CUB+18]. ZnO als n-Halbleiter reagiert auf oxidierende Gase mit einer Wi-
derstandserhohung, die dadurch hervorgerufen wird, dass Sauerstoffmolekiile an der ZnO-
Oberfliche adsorbieren. Der adsorbierte Sauerstoff bindet dabei Elektronen aus dem Lei-
tungsband und verringert somit die Leitfahigkeit des Materials. Bei reduzierenden Gasen
kehrt sich der Effekt entsprechend um, d.h. das umgebende Gas reagiert mit dem adsor-
bierten Sauerstoff, sodass die zuvor gebundenen Elektronen wieder in das Leitungsband
zurtickkehren und damit zu einer Widerstandsreduzierung fithren [EKS+09],|[BHK20]. Ba-
sierend auf der Arbeit von VIDOR wird deshalb zur Stabilisierung der ZnO-Nanopartikel-
schicht eine Kombination aus einer Bestrahlung mit UV-Licht und einer Lagerung in
Umgebung mit hoher Luftfeuchtigkeit (> 50 %) durchgefithrt. Dabei wird der adsorbier-
te Sauerstoff wihrend der UV-Bestrahlung von der ZnO-Oberfliche gelost und diese im
Anschluss durch Wassermolekiile neutralisiert, wodurch eine erneute Adsorption von Sau-
erstoff verhindert wird [Vid17].

4.1.1 Evaluierung des Rakelverfahrens als

Nanopartikel-Depositionsmethode

Im Folgenden wird das Rakelverfahren beziiglich einer Verwendung fiir die Nanopartikel-
Deposition evaluiert. Dazu wird der Einfluss der Rakelgeschwindigkeit zunachst auf das
elektrische Verhalten von Bottom-Gate, Bottom-Contact und anschlieend auf Top-Contact
TFTs mit einer Drain-/Source-Metallisierung aus jeweils 150 nm Al analysiertE] Die Her-
stellung der Bauteile erfolgt anhand der in Kapitel beschriebenen Routine. Der Ra-
kelprozess wird unter Umgebungsbedingungen durchgefithrt und das Losungsmittel im
Anschluss fiir eine Stunde im Umluftofen bei 115°C verdampft. Abschliefend wird eine
UV-/Luftfeuchtigkeitsbehandlung zur Stabilisierung der ZnO-Schicht durchgefiihrt.

Die in Abbildung dargestellten Kennlinien zeigen das elektrische Verhalten von
TFTs, deren ZnO-Deposition bei einer Rakelgeschwindigkeit von 10, 50 bzw. 100 pm/s

!Die Ergebnisse beziiglich der Integration von ZnO-Nanopartikeln als halbleitende Schicht in Diinnfilm-
transistoren durch eine Rakelprozess wurde teilweise in [24] veroffentlicht.
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Abbildung 4.1: Vergleich der Transferkennlinien (oben) und Ausgangskennlinienfelder (unten)
von TFTs mit Bottom-Gate, Bottom-Contact Architektur. Die Deposition der
ZnO-Nanopartikel erfolgte bei Rakelgeschwindigkeiten von (a) 10pm/s, (b)
50 pm/s und (c) 100 pm/s.

erfolgte. Fiir eine Geschwindigkeit von 10 pm/s (Abbildung [4.1](a)) erreicht der Strom
zwar einen adiquaten Maximalwert im Bereich von 10°A, der Strom im ausgeschalteten
Zustand betriagt jedoch 2-107A, sodass sich die Strommodulation zu lediglich etwa 102
ergibt. Die Schwellenspannung V7, bzw. die Einschaltspannung Vpy liegt in Vorwérts-
messrichtung bei -1,4V bzw. -4,4V und verschiebt sich in Riickwartsmessrichtung auf
-3V bzw. -4,1V, sodass es zu einer Hysterese von AVpoy = 0,3V bzw. AVp, = 1,6V
kommt. Die Ladungstrigerbeweglichkeit prg betragt 0,4 cm?(Vs)™! und der Subschwel-
lenspannungsstromanstieg S wird zu 3,8 V/Dek bestimmt. Anhand des Ausgangskennli-
nienfelds wird deutlich, dass das Gate-Potential seinen Einfluss auf den Drain-Strom bei
steigender Drain-Spannung verliert, sodass fiir kleine Gate-Spannungen keine Séttigung

erreicht wird.

Wird die Rakelgeschwindigkeit auf 50 pm/s erhéht, verringert sich entsprechend die
Dicke der Nanopartikelschicht und man erhélt Transistoren mit einem Verhalten geméafl
Abbildung [4.1|(b). Aus der Transferkennlinie ldsst sich eine verbesserte Strommodulation

von ca. 3-10% extrahieren, die in erster Linie aus dem deutlich verringerten Sperrstrom im
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Tabelle 4.1: Vergleich der Transistorparameter von Bottom-Gate, Bottom-Contact ZnO-
Nanopartikel-TFTs bei variierender Rakelgeschwindigkeit. Die Kanalldnge betrigt
jeweils 5 nm, die Kanalweite 500 pm und die Drain-Spannung 5V.

VRakel [pm/s] VON [V] AVON [V] vTh [V] ION/IOFF UFE [cmZ(Vs)‘l] S [V/Dek]

10 44 0,3 14 102 0,4 3.8
50 0,8 0,7 0,4 3. 10 1,3 0,5
100 0,2 0,2 0,2 2. 102 0,01 1,6

Bereich von 10°A resultiert. Die Schwellenspannung Vi, betrigt in Vorwértsmessrichtung
0,4V und in Riickwértsmessrichtung 1,7V (AVz, = 1,3V); die Einschaltspannung Vo
verschiebt sich ebenfalls in Richtung positiver Gate-Spannungen auf Werte von -0,8 V in
Vorwirts- und -0,1 V in Riickwértsmessrichtung (AVzy, = 0,7V). Mit ppp = 1,3 cm?(Vs)™?
hat sich die Ladungstragerbeweglichkeit verdreifacht und der Subschwellenspannungs-
stromanstieg auf lediglich 0,5V /Dek stark reduziert. Zudem kann anhand des Ausgangs-
kennlinienfeldes die Steuerbarkeit durch die Gate-Spannung ebenso wie ein deutlich aus-

gepragter Séattigungsbereich festgestellt werden.

Da mit einer Erhohung der Rakelgeschwindigkeit von 10 pm/s auf 50 pm/s eine deutli-
che Performancesteigerung der TFTs erzielt werden konnte, wird nun eine Depositionsge-
schwindigkeit von 100 pm/s analysiert. Eine repréasentative Kennlinie eines solchen Tran-
sistors ist in Abbildung [4.1](c) dargestellt. Wihrend der Sperrstrom nur geringfiigig unter
dem des bei 50 pm/s gerakelten TFTs liegt, ist der On-Strom mit ca. 3-107A nahezu drei
Dekaden geringer. Dies schligt sich sowohl in der Strommodulation (Ipx/Iopr =2 -10%)
als auch in der Ladungstriagerbeweglichkeit (1pz = 0,01 cm?(Vs)™!) nieder. Aus der gerin-
geren Schichtdicke resultieren weniger zusammenhangende Strompfade und dementspre-
chend insgesamt geringere Stromstérken im Vergleich zu den Geschwindigkeiten zuvor. Zu-
dem kann eine weitere Verschiebung der Schwellenspannung auf Vi, =0,2V in Vorwarts-
bzw. Vr, =0,5V in Rickwartsmessrichtung (AVr, =0,3 V), sowie der Einschaltspannung
auf Voy =-0,2V bzw. Voy =0V (AVpy =0,2V) beobachtet werden. Der Subschwellen-
spannungsstromanstieg betrégt in diesem Fall 1,6 V/Dek. Auch hier ist wieder ein ein-
deutiger Séattigungsbereich vorhanden. Alle drei Ausgangskennlinienfelder weisen einen
nicht-linearen Anlaufbereich auf. Dies bedeutet, dass sich an den Elektroden Schottky-
Kontakte bilden, die eine nicht-lineare Ladungstragerinjektion bewirken [LFA+21]. Die
elektrischen Parameter der vorgestellten TF'Ts sind in Tabelle zusammengefasst.

Abbildung [£.2] verdeutlicht, dass sich das Leckstromverhalten des Gate-Dielektrikums
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Abbildung 4.2: Gate-Leckstrome der bei unterschiedlichen Geschwindigkeiten (10 pm/s, 50 pm/s
und 100 um/s) gerakelten Bottom-Gate, Bottom-Contact TFTs.

durch die mechanische Beanspruchung wéhrend des Rakel-Prozesses nicht verschlechtert
und fiir alle drei untersuchten Rakelgeschwindigkeiten vergleichbar ist. Dies bestéatigt zu-
dem die Annahme, dass der Off-Strom durch die Anzahl an Strompfaden bzw. Leitfdhig-
keit der ZnO-Schicht bestimmt wird. Folglich eignet sich Kaptonband mit einer Dicke von
70 pm als Abstandshalter, um sowohl das Dielektrikum als auch die bereits integrierten
Drain-/Source-Elektroden vor einem direkten Kontakt mit der Rakel zu schiitzen.

Der Zusammenhang zwischen der Schichtdicke des Halbleiters und sowohl der Strommo-
dulation als auch der Schwellenspannung wurde von WOLFF anhand von Simulationen
einer Top-Contact Transistorstruktur nachgewiesen [Wolll] und kann in dieser Arbeit
anhand der charakterisierten TF'Ts, hergestellt mit variierenden Rakelgeschwindigkeiten,
bestatigt werden. Dabei begrenzt die Schichtdicke das Sperrverhalten des Transistors und
damit auch die Strommodulation. Dies bedeutet, dass es mit zunehmender Dicke der Halb-
leiterschicht zu Strompfaden zwischen Drain- und Source-Elektrode kommt, die kaum
durch das Gate-Potential gesteuert werden konnen. Zudem wird gezeigt, dass sich die
Schwellenspannung mit steigender Halbleiterschichtdicke in der Weise verschiebt, dass die
Transistoren selbstleitend werden und somit immer hohere Gate-Spannungen zum Aus-

schalten des Transistors erforderlich sind.

Die fiir Bottom-Contact TFTs optimale Rakelgeschwindigkeit fiir die Deposition von
in Wasser dispergierten Nanopartikeln wird anhand der zuvor gewonnenen Erkenntnisse
zu 50 pm/s bestimmt. Die entsprechenden TFTs zeigen ein elektrisches Verhalten, das

vergleichbar mit dem von Transistoren aus vorangegangenen Arbeiten ist, bei denen der
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Abbildung 4.3: REM-Aufnahme einer gerakelten ZnO-Nanopartikel-Schicht; (a) makroskopi-
sche Betrachtung und (b) vergrofilerte Darstellung eines Streifens. (¢) REM-
Querschnittaufnahme einer gerakelten ZnO-Schicht, aufgebracht mit einer Ra-
kelgeschwindigkeit von 50 pm/s bei Raumtemperatur auf einem mit inoflex T3
beschichteten oxidierten Si-Wafer.

Halbleiter durch Schleuder- oder Sprithbeschichtung integriert wurde [Vid17].

Die entsprechende makroskopische Rasterelektronenmikroskop (REM)-Aufnahme der
gerakelten ZnO-Nanopartikel-Schicht ist in Abbildung [4.3|(a) abgebildet. Dabei kénnen
Streifen beobachtet werden, die in regelméfiigem Abstand auftreten. Diese Streifen in
einer Nanopartikelschicht wurden bereits von WATANABE etal. und DRUDE bei dem
Einsatz von Depositionsmethoden basierend auf einem Fliissigkeitsmeniskus beobachtet
[WIM+09],[Drul7]. Die Breite hingt dabei von der Partikelkonzentration in der Dispersi-
on, der Rakelgeschwindigkeit und der Oberflaichenspannung ab. Der Streifenabstand hin-

gegen wird bestimmt durch die Streifendicke, die Oberflichenspannung und die Oberfla-
cheneigenschaften des Substrats [WIM+-09|. Der Einfluss auf die elektrischen Figenschaf-
ten der TFTs konnte nicht untersucht werden, da die Streifen unter dem Lichtmikroskop

des Messplatzes nicht sichtbar sind. Eine vergroflerte Darstellung der beschichteten Ober-
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fléiche ist in Abbildung [£.3)(b) zu sehen. Hier wird die Variation in der Partikelgeometrie
deutlich. Anhand der REM-Aufnahme des Querschnitts der gerakelten ZnO-Schicht (sie-
he Abbildung [£.3|(c)), die auf einem mit dem Gate-Dielektrikum inoflex T3 beschichteten
oxidierten Si-Wafer aufgebracht wurde, ist erkennbar, dass die Nanopartikelschicht zwar
recht dicht gepackt ist, allerdings weist sie auch eine hohe Rauigkeit auf. So kann auch
die Schichtdicke lediglich in einem Bereich zwischen 200 nm und 350 nm angegeben wer-
den. Es wird auch hier deutlich, dass die Nanopartikel selbst mitunter signifikant sowohl
von der sphérischen Form als auch von dem angegebenen durchschnittlichen Durchmesser

von 70nm abweichen. Diese ungleichen Partikelgeometrien erschweren eine gleichmafige
Schichtbildung.

Da das Resultat des Rakelprozesses unter anderem von den Oberflicheneigenschaften
des zu beschichtenden Substrats abhéangt, ist davon auszugehen, dass sich die Partikelab-
lagerung bei Bottom-Contact TFTs zu der bei Top-Contact Transistoren unterscheidet,
da bei letzteren die Deposition auf der unstrukturierten ebenen Oberfliche des Dielektri-
kums erfolgt. Im Folgenden wird deshalb der Einfluss der Depositionsgeschwindigkeit auf
die Eigenschaften von Top-Contact TFTs untersucht. Ausgehend von den vorherigen Ver-
suchen wird zunédchst eine Geschwindigkeit von 50 pm/s zum Aufbringen der Nanopartikel
gewéhlt. Im Anschluss an die UV-/Luftfeuchtigkeitsbehandlung erfolgt die Strukturierung
der Drain-/Source-Elektroden durch einen Lift-Off-Prozess, gefolgt von einer weiteren UV-
/Luftfeuchtigkeitsbehandlung.

Die resultierenden Kennlinien eines solchen TFTs zeigt Abbildung[4.4)(a). In Vorwérts-
messrichtung lasst sich eine Schwellenspannung V7, von 3,8V und eine Einschaltspan-
nung Vpon von 2,6V bestimmen. Fiir die Messung in entgegengesetzter Richtung er-
geben sich die Werte Vp, = 2,7V und Voy=1,2V, entsprechend betrégt die Hyste-
rese AVr,=1,1V bzw. AVoy =1,4V. Der Subschwellenspannungsstromanstieg betragt
0,15 V/Dek, die Strommodulation Iox/Iorr liegt bei 7-10° und fiir die Feldeffektbeweg-
lichkeit ppp wird ein Wert von 0,04 cm?(Vs)™?) ermittelt. Insgesamt kann im Vergleich
zu den zuvor betrachteten Bottom-Contact TFTs eine deutliche Reduzierung des Off-
Stromes beobachtet werden, was aufgrund der zwischen Elektroden und Dielektrikum
befindlichen Halbleiterschicht, welche von den Ladungstragern zuséatzlich durchquert wer-
den muss, typisch fiir Top-Contact Transistoren ist. Allerdings ist auch der On-Strom trotz
des strukturbedingten reduzierten Kontaktwiderstands etwa zwei Dekaden geringer. Dies
lasst darauf schlieflen, dass die Nanopartikelschicht diinn, bzw. die Anzahl an leitfihigen

Pfaden gering ist. Das Ausgangskennlinienfeld weist einen deutlichen Sattigungsbereich
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Abbildung 4.4: Vergleich der Transferkennlinien (oben) und Ausgangskennlinienfelder (unten)
von TFTs mit Bottom-Gate, Top-Contact Architektur. Die Rakelgeschwindigkeit
betrug (a) 50 pm/s bzw. (b) 25 pm/s.

auf. Folglich wird die Rakelgeschwindigkeit im néachsten Schritt auf 25 pm/s reduziert. Aus
der Transferkennlinie (siche Abbildung [4.4](b)) kann in Vorwértsmessrichtung eine Ein-
schaltspannung von Vo = 0,7V sowie eine Schwellenspannung von Vi, =2,4V bestimmt
werden. Die Strommodulation erhéht sich aufgrund des gesteigerten Drain-Stromes bei
anndhernd gleichem Sperrstrom auf Iox/Ilopr =3-10°%, die Ladungstrigermobilitéit ver-
bessert sich auf ppp = 0,6 cm?(Vs)™ und der Subschwellenspannungsstromanstieg liegt bei
S =0,25V/Dek. In Rickwartsmessrichtung verschiebt sich die Kennlinie mit einer Hyste-
rese (AVyr,=1,6V und AVpy =0,5V) entgegen des Uhrzeigersinnes.

Wiéhrend die Strommodulation sowie der Subschwellenspannungsstromanstieg im Ver-
gleich zu den zuvor diskutierten Bottom-Contact TFTs deutlich verbessert werden konn-
ten, ist die Ladungstragerbeweglichkeit der Top-Contact Transistoren etwas geringer. Dies
wird auf den um etwa eine Dekade geringeren On-Strom zurtickgefiihrt. Es wird angenom-

men, dass die Partikelanlagerung in grofflem Mafle davon abhéngt, ob der Rakelprozess
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Tabelle 4.2: Vergleich der Transistorparameter von Bottom-Gate, Top-Contact ZnO-
Nanopartikel-TFTs bei variierender Rakelgeschwindigkeit. Die angelegte Drain-
Spannung Vp betriagt 5V.

VRakel [pm/s] VON [V] AVON [V] VTh [V] ION/IOFF UFE [CmQ(VS)_l] S [V/Dek]

25 0,7 0,5 2.4 3109 0,6 0,25
50 2,6 1,4 3.8 7-10° 0,04 0,15

auf einer strukturierten (Bottom-Contact) oder einen ebenen (Top-Contact) Oberfliche
durchgefiihrt wird. Dabei kommt es bei Bottom-Contact TFTs an Elektrodenkanten und
damit im Kanalbereich zu einer erhohten Partikelablagerung und damit zu einem erhéhten
Stromfluss zwischen Drain- und Source-Elektroden, der auch die Ladungstragerbeweglich-
keit beeinflusst.

Eine Ubersicht itber die ermittelten Transistor-Parameter gibt Tabelle [4.2]

Aus den beiden Ausgangskennlinienfeldern kann anhand der Kurvenverldufe im Anlauf-
bereich im Vergleich zu den zuvor betrachteten Bottom-Contact TFTs auf einen geringeren
Kontaktwiderstand zwischen Drain-/Source-Elektroden und dem nanopartikularen Halb-
leiter geschlossen werden. Dies resultiert aus einer vergroflerten Kontaktfliche durch die
Deposition der Kontaktmetallisierung auf dem Halbleiter, wodurch die interpartikuléren
Liicken gefiillt werden. Wahrend der mit einer Geschwindigkeit von 50 pm/s hergestell-
te TFT einen deutlichen Séttigungsbereich aufweist, deutet das Kennlinienfeld des mit
25 um/s integrierten Transistors eine Sattigung lediglich durch eine leichte Rechtskriim-

mung an.

Das bessere Injektionsverhalten des Top-Contact TFTs soll mithilfe von Abbildung
verdeutlicht werden, die die Funktion des Leitwertes G(Vp) = Ip/Vp des Bottom-
Contact (Abbildung[4.5](a)) mit der des Top-Contact TFTs (Abbildung[4.5|(b)) der zuvor
diskutierten Transistoren mit einer Rakelgeschwindigkeit von 50 pm/s vergleicht. Der Ge-
samtwiderstand eines TFTs setzt sich gemafl Formel aus dem Kontaktwiderstand und
dem Kanalwiderstand zusammen. Ist der Kontaktwiderstand gegeniiber dem Kanalwider-
stand vernachléssigbar gering, zeigt die Funktion G(Vp) mit steigender Drain-Spannung
eine lineare Abnahme des Leitwertes. Der Kontaktwiderstand eines TFTs wird durch
Oberflachendipole, Grenzflichenzustdnde am Interface sowie durch eine Energiebarrie-
re zwischen Kontakt und Halbleiter (Schottky-Barriere) verursacht [LMX+415]. Dieser
Schottky-Kontakt hat eine nicht-lineare Ladungstréagerinjektion zur Folge und verursacht

den Anstieg des Leitwertes fiir kleine Drain-Spannungen (Bereich I, kontaktbegrenzter
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Abbildung 4.5: Vergleich der Leitwerte ermittelt aus den Ausgangskennlinienfeldern des (a)
Bottom-Contact TFTs und des (b) Top-Contact TFTs (beide L=5pm,

W =500pum). Die Rakelgeschwindigkeit betrug jeweils 50 pm/s. In Orange ist
der Verlauf des Leitwertes fiir einen Ohmschen Kontakt dargestellt.

Bereich), bis ein Maximum erreicht wird (Rc = Rgana)- In Bereich I nimmt G(Vp)
ndherungsweise linear ab (verdeutlicht durch die blaue gestrichelte Linie). Das heifit, in
diesem Bereich dominiert der Kanalwiderstand den Ladungstransport und der Kontakt-
widerstand wird vernachléssigbar gering. Bereich III entspricht dem Sattigungsbereich
[LMX+15],[LHX+16]. Es wird zum einen deutlich, dass bei beiden TFTs ein Schottky-
Kontakt vorliegt. Zum anderen ist der Bereich, indem der Kontaktwiderstand den Ge-
samtwiderstand dominiert fiir den Top-Contact TFT deutlich kiirzer bzw. das lineare
Verhalten aufgrund des vorherrschenden Kanalwiderstands wesentlich langer. Dies lasst
laut Liv et al. auf einen grofleren Kontaktwiderstand im Bottom-Contact TFT schlieen
[LMX+15], verursacht durch die geringe Fliche, die fiir eine Ladungstragerinjektion zur
Verfiigung steht, sowie durch das native Oberflichenoxid der Al-Elektroden.

Des Weiteren lésst sich bei (gerakelten) ZnO-TFTs ein Hystereseverhalten beobachten.
Die auftretende Hysterese kann aus einer Uberlagerung verschiedener Effekte resultieren.
Allgemein sind dabei Fallenzusténde an der Grenzfliache zwischen Halbleiter und Dielektri-
kum oder im Halbleiter, hervorgerufen durch Verunreinigungen oder strukturelle Defekte,
verantwortlich fir eine Hysterese im Uhrzeigersinn (bezogen auf einen n-Typ TFT). Diese
Ladungstrigerfallen werden in Vorwartsmessrichtung gefiillt, in Riickwéartsmessrichtung
werden die lokalisierten Ladungen jedoch nur langsam wieder frei, sodass die Ladungstra-
gerkonzentration im Kanal sinkt [EBS+09],|PYL+13]. Bewegliche Ladungen und Dipole

im Dielektrikum fithren hingegen zu einer Hysterese in entgegengesetzter Richtung. Di-
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pole fiithren zu einer Polarisation des Dielektrikums, die ein zusétzliches elektrisches Feld
erzeugt und das Gate-induzierte Feld verstarkt. Diese Polarisation bleibt auch mit ab-
nehmender Gate-Spannung erhalten. Mobile Ionen (Kationen im Fall von n-Typ TFTs)
bewegen sich aufgrund der Gate-Spannung (Vi > 0V) in Richtung der Grenzfliche und
schirmen das elektrische Feld ab, bzw. halten es aufrecht, sodass der Kanal trotz abneh-
mender Gate-Spannung erhalten bleibt, bis der Einfluss des Gate-Potentials ausreichend
grof ist [EBS+09],|WLH+21]. Bei dem GroBteil der hier vermessenen TFTs verlauft die
Hysterese entgegen dem Uhrzeigersinn, was darauf hindeutet, dass die Entstehung von
strukturellen Defekten bzw. Fallenzustdanden durch die mechanische Belastung des Di-

elektrikums wahrend des Rakelns als gering angesehen werden kann.

4.1.2 Nanopartikel-Deposition durch Tintendruck

Im Hinblick auf eine kostengiinstige, groiflichige Herstellung integrierter Schaltungen
ist der Tintendruck neben dem Rakeln eine weitere vielversprechende Technologie. Ebenso
wie beim Rakelprozess ist hier von Vorteil, dass keine Lithografie- und Vakuumprozesse
erforderlich sind und der Materialverbrauch gering ist. Im Rahmen dieser Arbeit wur-
de die bereits im vorherigen Abschnitt verwendete ZnO-Nanopartikel-Dispersion mithilfe
eines Drop-on-Demand Piezo-Tintendruckers auf einem Si/SiO9-Substrat mit bereits in-
tegrierten Bottom-Gate, Bottom-Contact TFT-Strukturen aufgebracht?} Vor der Vermes-
sung der Bauteile wird wiederum eine UV-/Luftfeuchtigkeitsbehandlung durchgefiihrt.
Bei dem Drucker handelt es sich um einen Dimatix DMP-3281 der Firma Fujifilm mit
einer mechanischen Auflésung von 5 pm. Die Druckerpatrone enthélt 16 Diisen, die jeweils
ein Tropfenvolumen von etwa 10 pl liefern und deren Durchmesser 21 pm betragen, was
auch dem ungefahren Tropfchendurchmesser entspricht. Der Diisendurchmesser, Variatio-
nen im Tropfchenflug sowie die Oberflicheneigenschaften des zu bedruckenden Substrates
bestimmen dabei die Druckauflosung [JBC+15].

Die Kennlinien eines auf diese Weise integrierten TFTs sind in Abbildung dargestellt.
Die Deposition erfolgte mit einem Tropfenabstand von 25pm bei einer Substrattempe-
ratur von 30°C. Auffallig ist, dass der Transistor in Vorwéartsmessrichtung bereits bei
Von =-4,5V (Vp, =-2,3V) schaltet und fiir die Riickwértsrichtung in dem aufgenomme-
nen Messbereich kein Ausschaltpunkt bestimmt werden kann. Zudem liegt der On-Strom

mit Ioy =5-10% A etwa eine Dekade unter dem Strom eines gerakelten TFTs. Dies kénn-

2Die Durchfiihrung des Tintendrucks von nanopartikuliren ZnO-Schichten fand in Kooperation mit
Petroné Bezuidenhout (University of Pretoria, Siidafrika) im Council for Scientific and Industrial
Research (CSIR) in Pretoria, Stidafrika statt.
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Abbildung 4.6: (a) Transferkennlinie, (b) Ausgangskennlinienfeld eines Bottom-Gate, Bottom-
Contact p-Typ TFTs mit ZnO-Nanopartikeln aufgebracht durch Tintendruck bei
einer Tgypstrat=30°C. Der Tropfenabstand betragt 25 pm. Kleines Bild: lichtmi-
kroskopische Aufnahme einer gedruckten ZnO-Schicht.

te auf die ungleichméfige Nanopartikelschicht und die daraus resultierende geringe An-
zahl an leitfahigen Pfaden zwischen Drain- und Source-Elektroden zuriickgefiihrt werden.
Abbildung |4.6|(a) zeigt die Lichtmikroskop-Aufnahme einer gedruckten ZnO-Schicht, de-
ren wellenformiger Verlauf gut erkennbar ist. Folglich ist die Nanopartikelschicht iiber
die gesamte Kanalweite des Transistors sehr inhomogen. Einerseits weist der frithe Ein-
schaltpunkt analog zu der vorherigen Diskussion der Rakelgeschwindigkeiten auf eine
hohe Schichtdicke der Wellenberge hin. Andererseits befinden sich in den Wellentélern
nur wenige Nanopartikel, die zum Stromfluss beitragen kénnen, sodass der Maximalstrom
begrenzt ist. Fiir die Ladungstragerbeweglichkeit ppp und den Subschwellenspannungs-
stromanstieg S wird ein Wert von 0,04 cm?(Vs)™ bzw. 1,5 V/Dek ermittelt. Die Strommo-
dulation betrigt aufgrund des geringen Off-Stromes von 1- 10 A noch Ioy/Iorr =5 -103.
Das Ausgangskennlinienfeld (siche Abbildung[4.6|(b)) zeigt den fiir einen Bottom-Contact
TFT typischen Verlauf mit einem nicht-linearen Verhalten fiir kleine Drain-Spannungen
und einem erkennbaren Sattigungsbereich.

Der Grund fiir die ungewohnlich grofle Hysterese kann nicht eindeutig benannt werden.
Es wird vermutet, dass zum einen die relativ lange Zeit von ein paar Tagen zwischen der
Strukturierung der Al-Elektroden und dem Drucken der ZnO-Schicht eine Anlagerung
von Wassermolekiilen an der hydrophilen Oberfliche des Dielektrikums begtinstigt. Zum
anderen wurde fiir den Druckprozess eine Patrone verwendet, die zuvor bereits fiir andere

Materialien benutzt wurde, sodass eine Verunreinigung der halbleitenden Nanopartikel-
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schicht nicht ausgeschlossen werden kann.

Zudem sei anzumerken, dass keine weitere Stabilisierung der wasserbasierten Dispersion
hinsichtlich des Einsatzes in einem Tintendrucker erfolgte, sodass hier Optimierungsbe-
darf besteht. Die erzielten Ergebnisse kénnen mit Hinblick auf eine gedruckte Elektronik

jedoch als vielversprechend angesehen werden.

4.1.3 Einfluss des Kontaktmetalls

Die Eigenschaften des Metall-Halbleiter-Kontakts bestimmen den Kontaktwiderstand
der Drain-/Source-Elektroden und damit die Ladungstragerbeweglichkeit bzw. das dyna-
mische Verhalten der TFTs [GZN4-06],[BVG+08|,|XSK+-20]. Bereits im Jahr 1938 entwi-
ckelten SCHOTTKY und MOTT die Theorie der Bildung einer Schottky-Barriere an einem
Metall-Halbleiter-Kontakt. Diese Theorie besagt, dass die Barrierenh6he gemafi Gleichung
2.13] der Differenz zwischen der Austrittsarbeit des Metalls und der Elektronenaffinitét
des Halbleiters entspricht (gopno = q(dar — X)) [SNO7|. Folglich sollten sich die Kontak-
teigenschaften (Ohmscher oder SCHOTTKY-Kontakt) durch die Wahl des Kontaktmetalls
einfach einstellen lassen.

WOLFF untersuchte bereits verschiedene Metalle hinsichtlich ihrer Eignung zur Kontaktie-
rung von halbleitenden ZnO-Nanopartikeln. Dabei zeigte sich, dass Aluminium die besten
Eigenschaften als Kontaktmetall aufweist. Titan- und Gold-Kontakte fithrten hingegen,
wahrscheinlich aufgrund von Grenzflichenzustdnden am Metall-Halbleiter-Ubergang, zu
TFTs mit einem schlechten Sperrverhalten [Wolll|. Problematisch wird die Verwendung
einer Al-Metallisierung allerdings bei der in Kapitel [6] beschriebenen Selbstjustierung der
Drain-/Source-Kontakte. Wie bereits in Abschnitt erwahnt wurde, wird das polymere
Gate-Dielektrikum inoflex T3 durch die NaOH-Entwicklerlosung geschadigt und erfor-
dert demzufolge eine Al-Schutzschicht [Mey21]. Diese Schutzschicht ist fiir die Integration
herkémmlicher TFTs mit Al-Kontakten, die durch einen nasschemischen Atzprozess struk-
turiert werden (siehe Abbildung (links)), nicht erforderlich. Erfolgt die Strukturierung
jedoch durch einen Lift-Off-Prozess (Abbildung 3.8} rechts), wird ein Schutz des Dielektri-
kums notwendig. Eine Strukturierung mittels Lift-Off-Prozesses ist unter anderem bei der
Integration selbstjustierter Kontakte unabdingbar, da eine riickseitige Belichtung des Fo-
tolackes durch eine 150 nm dicke Metallschicht nicht méglich ist. Aufgrund dessen wird der
Einsatz von Aluminium-Elektroden in selbstjustierten ZnO-TFTs verhindert, da die Al-
Schutzschicht im Anschluss an den Lift-Off-Prozess selektiv zum Kontaktmetall entfernt
werden muss. Folglich ist eine addquate Alternative fiir die Drain-/Source-Metallisierung

aus Aluminium erforderlich.
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Abbildung 4.7: Transferkennlinien von Bottom-Gate, Top-Contact ZnO-TFTs mit Drain-
/ Source-Elektroden bestehend aus (a) Aluminium und (b) Nickel. Die Schicht-

dicke betragt jeweils 150 nm. (¢) Ausgangskennlinienfelder und (d) Ausgangslei-
twerte G fiir eine Ni- bzw. Al-Metallisierung.

In der Literatur wird héufig von ZnO-TFTs mit Al-Kontakten berichtet, deren ge-
ringe Austrittsarbeit (®4, = 4,28eV [Mic77]) im Bereich der Elektronenaffinitit des
Zinkoxids (x = 4,5eV [HDX+13],|JLCW+21]) liegt, sodass sich niederohmige Kontakte
mit geringen Barrierenhohen herstellen lassen. Man findet jedoch auch Gold-Elektroden
[VMM+04] [OKBO5[,[Hof06] oder Materialkombinationen, die seltene Elemente wie Indi-
um (z.B. Indiumzinnoxid, kurz ITO) [HNWO03],[INAW+03] oder Gallium (z.B. Gallium-
dotiertes ZnO, kurz GZO) [FBP+05] enthalten. Allerdings soll in dieser Arbeit der Fokus

auf moglichst kostengiinstigen und nachhaltigen Materialien liegen, weshalb letztere fir

einen Ersatz der Al-Metallisierung nicht weiter in Betracht gezogen werden.
Als mogliche Alternative soll hier Nickel (Ni) als Kontaktmetall untersucht werden, da Ni

ebenso wie Al einfach abzuscheiden ist und zudem resistent gegeniiber der Al-Atzlosung
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istf| Theoretisch sollte Ni aufgrund der hohen Austrittsarbeit (®n; = 5,15eV [Mic77])
eine Schottky-Barriere zum ZnO bilden [LP06] und damit, verglichen zu TFTs mit Al-
Elektroden, zu einer verringerten Bauteilperformance fithren. Um den Einfluss herstel-
lungsbedingter Variationen auf die elektrischen Eigenschaften zu minimieren, wird ein
Wafer bis zur Deposition des Halbleiters durch eine Schleuderbeschichtung mit nach-
folgender Fotolithografie zur Strukturierung der Drain-/Source-Elektroden durch einen
Lift-Off-Prozess integriert. AnschlieBend wird der Wafer halbiert und jeweils eine Halfte
mit 150nm Al bzw. Ni bedampft. Abbildung vergleicht die resultierenden Transfer-
kennlinien der Bottom-Gate, Top-Contact TFTs mit Al- (a) und Ni-Elektroden (b). Fur
den TFT mit Al-Kontakten wird ein maximaler Strom Ioy von 3,8-103 A erreicht; der
Strom des TFTs mit Ni-Elektroden liegt mit 1,9- 103 A in der selben Gréflenordnung. Mit
Sperrstromen Iopp jeweils im Bereich von 1071t A ergeben sich dhnliche Strommodulatio-
nen von Ipx/Iopr=1-108 fiir den AI-TFT und Ioy/lorr=9-107 fiir den Ni-TFT. Im
Fall der Al-Elektroden wird eine Einschaltspannung Vpy in Vorwértsmessrichtung von
-1,2V und eine Schwellenspannung Vr, von 1,7V bestimmt. In entgegengesetzter Mess-
richtung liegt Vo ebenfalls bei -1,4V und V7, bei -0,1V, sodass sich zwischen den beiden
Messrichtungen eine Hysterese von AVony =0V bzw. AVy, =18V ergibt. Der Ni-TFT
schaltet wiahrend der Messung in Vorwértsrichtung bei Vo =-1,4V bzw. Vi, =2,4V und
in Riickwartsrichtung bei Vony =-1,8V bzw. Vp, =0,7V. Dadurch ergibt sich ein &hn-
liches Hystereseverhalten von AVpy =-0,4V und AV, =1,7V. Der Subschwellenspan-
nungsstromanstieg S des Al-TFTs ist mit 0,18 V/Dek etwas geringer als der des Ni-TFTs
(S=0,3V/Dek). Mit einer Ladungstragerbeweglichkeit prp von 28,8 cm?(Vs)? ist der
Wert des Al-TFTs etwa doppelt so hoch wie die Beweglichkeit des mit Ni kontaktierten
Transistors, die zu 13,3 cm?(Vs)™? berechnet werden konnte.

Die Verlaufe der Ausgangskennlinienfelder in Abbildung (c) weisen ebenfalls eine starke
Ahnlichkeit auf mit eindeutig vorhandenen Sittigungsbereichen und einem etwas hoheren
Strom Ip fur den Al-kontaktierten TEFT. Aus dem Kennlinienverlauf im Anlaufbereich
kann auf einen, fiir Top-Contact-Architekturen typischen, geringen Kontaktwiderstand
geschlossen werden. Allerdings zeigt sich anhand der Verlaufe der Ausgangsleitwerte in
Abbildung[4.7)(d) fir beide Kontaktmetalle ein nicht-lineares Injektionsverhalten, was auf
Schottky-Kontakte in beiden TFTs hindeutet. Die Parameter der mit Al bzw. Ni kontak-
tierten TFTs sind in Tabelle zusammengefasst.

Im Vergleich zu VIDOR, der mit Bottom-Gate, Top-Contact ZnO-TFTs mit einer Al-

3Die Ergebnisse beziiglich des Einflusses der Kontaktmetallisierung auf die Performance von ZnO-TFTs
wurden teilweise in [2] veroffentlicht.
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Tabelle 4.3: Vergleich der Transistorparameter von Bottom-Gate, Top-Contact ZnO-
Nanopartikel-TFTs mit Al- bzw. Ni-Kontakten. Die angelegte Drain-Spannung Vp
betragt 5V.

Metall VON [V] AVON [V] VTh [V] ION/IOFF UFE [cm2(Vs)‘1] S [V/Dek]

Al 1,2 0,0 1,7 1-108 28,8 0,18
Ni 14 0,4 2.4 9107 13,3 0,3

Metallisierung unter anderem eine maximale Beweglichkeit von prg=3,7cm?(Vs)?! er-
reichte, zeigen die ZnO-TFTs in dieser Arbeit trotz derselben verwendeten Materialien eine
leicht verbesserte Performance. Folglich ist der entscheidende Unterschied wahrscheinlich
die Verwendung eines anderen Maskensets. Wahrend die Einzel-TFTs vorheriger Arbei-
ten in Sets zu sieben Transistoren unterschiedlicher Kanalweite mit einer gemeinsamen
groflen Gate-Elektrode zusammengefasst waren, sind die TFTs in dieser Arbeit jeweils
iiber ein eigenes Gate ansteuerbar. Wahrend eine ganzflichige Gate-Elektrode zu einer ho-
mogenen Feldverteilung an der Halbleiter-Dielektrikum-Grenzfléche fithrt, haben separate
Gate-Elektroden einen ungleichmafBigen Feldverlauf zur Folge. Einerseits wird die Feld-
verteilung durch die Elektrodengeometrie selbst bestimmt, da an Elektrodenkanten eine
hohere Feldliniendichte vorherrscht [BBW+15],[SYK+20|. Andererseits gehen Struktur-
kanten auch mit einer reduzierten Schichtdicke des Dielektrikums einher, was zusétzlich in
einer erhohten Feldstérke in diesen Bereichen resultiert [CCL95],[DRT+16]. Diese Feld-
stirkespitzen in den Uberlappbereichen zwischen Gate- und Drain-/Source-Elektroden
fithren dort wahrscheinlich zu einem Anstieg der Ladungstragerkonzentration. Es wird
vermutet, dass sich dadurch der Schichtwiderstand zwischen Kanal und Kontaktelektro-
den (Access-Widerstand) verringert, den die Ladungstriager tiberwinden miissen, wodurch

die leicht verbesserten TFT-Parameter erklart werden konnen.

Kontaktwiderstandsmessungen

Wihrend die Kontakteigenschaften im vorherigen Abschnitt lediglich quantitativ be-
trachtet wurden, soll im Folgenden eine qualitative Analyse anhand des Kontaktwider-
standes zwischen den Al- bzw. Ni-Elektroden und dem nanopartikuliaren ZnO betrachtet
werden. Hierfiir wird die in Kapitel beschriebene Transferlangen-Methode (kurz:
TLM-Methode) angewandt, bei der eine graphische Bestimmung des Kontaktwiderstan-
des Rp/s erfolgt. Dazu werden die Transferkennlinien von TFTs mit variierender Kanal-
lange im linearen Bereich bei einer festen Drain-Spannung von Vp = 0,1V aufgenommen

und anschlieend wird der sich daraus ergebende Gesamtwiderstand, normiert auf die
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Abbildung 4.8: Normierter Gesamtwiderstand RprW (kQcm) eines ZnO-TFTs mit Drain-
/ Source-Elektroden bestehend aus (a) Aluminium und (b) Nickel als Funktion
der Kanallange bei variierender Gate-Spannung. (¢) Abhéngigkeit der Kontakt-
widerstdnde von der Gate-Spannung V. Die Schichtdicke der Drain-/Source-
Elektroden betréigt jeweils 150 nm.

Kanalweite W, in Abhéngigkeit von der Kanallange L fiir verschiedene Gate-Spannungen
aufgetragen (siehe Abbildung . Durch lineare Extrapolation kann der Kontaktwider-
stand am Schnittpunkt mit der RrW-Achse (L = 0) abgelesen werden. Fir den TFT
mit Al-Elektroden ergibt sich dabei ein Kontaktwiderstand im Bereich von 1,46 k€2 cm—
60 Q2 em (fiir Vg = 1—3V), der Kontaktwiderstand des mit Ni kontaktierten TFTs liegt im
selben Gate-Spannungsbereich zwischen 2,55k cm und 40 cm. Anhand des Verlaufes
des Kontaktwiderstandes RyW als Funktion der Gate-Spannung Vi; in Abbildung 4.8{(c)
wird deutlich, dass der Kontaktwiderstand mit steigender Gate-Spannung abnimmt. Diese
Gate-Spannungsabhéingigkeit kann durch zwei Effekte erklart werden. Zum einen wird die
Hoéhe der Schottky-Barriere durch Vi; moduliert, sodass eine Erhéhung der Gate-Spannung
zu einer Reduzierung der Barrierenhohe fithrt [WLL+15],[WSJ+18]. Zum anderen resul-
tiert aus einer steigenden Gate-Spannung eine zunehmende Ladungstriagerkonzentrati-
on sowohl im Kanal als auch in den Kontaktbereichen |[BVG+08|. Die in dieser Arbeit
ermittelten Werte liegen im Bereich der geringsten Kontaktwiderstande, die bislang so-
wohl fiir anorganische [MSP+14] [SKZ+17] [WKT+20] [LCW+21] als auch fiir organische
[BZL+-20] [BWL+-22] TFTs berichtet wurden. Ein direkter Vergleich der Werte wird aller-
dings durch die Gate-Spannungsabhéngigkeit erschwert. Abschliefend kann anhand der
erzielten Kontaktwiderstande angenommen werden, dass die hier integrierten Bauteile Po-

tential fiir einen Einsatz in Hochfrequenzanwendungen bieten.

Es stellt sich jedoch noch die Frage, warum Al- und Ni-Elektroden zu TFTs mit ver-
gleichbaren Parametern fithren, obwohl die Austrittsarbeit von Nickel deutlich iiber der

Elektronenaffinitdt des Zinkoxids liegt. Idealerweise sollten Al-Kontakte in Ohmschen
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und Ni-Elektroden in Schottky-Kontakten resultieren. Hier zeigen jedoch beide TFTs ein
nicht-lineares Injektionsverhalten und geringe Kontaktwiderstdnde. In der Literatur wird
haufig davon berichtet, dass die Hohe der Energiebarriere nicht von der Austrittsarbeit
des Metalls abhéngt. Die Ursachen hierfiir sind vielfiltig. Der Effekt kann einerseits auf
das sogenannte Fermi-Level-Pinning zuriickgefiihrt werden [Tun01],|]ADO0S8],|BL11]. Laut
ALLEN und DURBIN besteht eine eindeutige Korrelation zwischen der Barrierenhéhe und
der Bildungsenergie des Oxids des zur Kontaktierung verwendeten Metalls, was auf eine
chemische Reaktion an der Metall-Halbleiter-Grenzflache hindeutet] Dabei kommt es zu
einer Diffusion von grenzflichennahem Sauerstoff aus dem ZnO in das Metall, was zu einer
Erhohung der SauerstofHieerstellendichte im ZnO fithrt. Die Energieniveaus dieser Sauer-
stoffleerstellen sind zu tief, um zur elektrischen Leitfdhigkeit beizutragen, sie sind jedoch
tief genug, um ein Fermi-Level-Pinning an der ZnO-Oberfliche zu bewirken |[ADOS§|. Des
Weiteren konnen die entstandenen Metalloxide - in diesem Fall Al,O3 und NiOy - zu einer
Erhéhung der Energiebarriere fithren [KKP+-03].

Andererseits kann die Zunahme an oberflichennahen Sauerstofffehlstellen, die bekannt
dafiir sind, als Donatoren zu agieren, gleichzeitig zu einer Verringerung der Barrieren-
weite und damit zu einer Erhoéhung der Tunnelwahrscheinlichkeit fithren und somit den
Kontaktwiderstand reduzieren |[KKP+03],[BL11],[STT+14]. Die resultierende Barrieren-
eigenschaft ist folglich eine Kombination der zuvor genannten Effekte, die zu vergleichbarer
Performance der mit Al- und Ni-Elektroden kontaktierten ZnO-TFTs fithren.
Abschlielend kann festgehalten werden, dass eine Ni-Metallisierung als adaquater Ersatz

fir die standardméfig verwendeten Al-Kontakte verwendet werden kann.

4.1.4 Einfluss der Gate-Metallisierung

Wihrend im vorangegangenen Abschnitt der Einfluss des Kontaktmetalls auf ZnO-
TFTs analysiert wurde, soll nun die Gate-Metallisierung variiert und mogliche Auswirkun-
gen auf das elektrische Verhalten diskutiert werden]’] Bislang bestand die Gate-Metallisie-
rung aus 50 nm Aluminium. Im Folgenden soll diese mit einer 30 nm dicken Gold (Au)-
Schicht verglichen werden. Dazu werden Bottom-Gate, Top-Contact ZnO-TFTs mit einer
Drain-/Source-Metallisierung aus 150 nm Al entsprechend der in Kapitel beschrie-

“Die Bildungsenthalpie von ZnO betriigt AHz,0 = —348 kJ/mol, bezogen darauf ist die Enthalpie von
Al,O3 (AH a0, = —1675k]J/mol) gering und die von NiO (AHpy;0, = —244kJ/mol) im selben
Bereich, sodass Sauerstoff bereits bei Raumtemperatur aus dem ZnO in die Al- bzw. Ni-Elektroden
diffundiert.

5Die Ergebnisse beziiglich der Untersuchung des Einflusses der Gate-Metallisierung auf die Transistor-
performance wurden teilweise in [2] veroffentlicht.
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Abbildung 4.9: Transferkennlinien und Leckstrome eines Bottom-Gate, Top-Contact ZnO-TFTs
mit einer 50nm dicken Al-Gate-Elektrode bzw. 2nm Ti/30nm Au-Gate-
Elektrode. Die Drain-/Source-Elektroden bestehen aus 150 nm Al.

benen Routine integriert. Die Halbleiterdeposition erfolgt dabei durch einen Schleuder-
prozess. Um die Haftung des Goldes auf dem oxidierten Si-Wafer zu verbessern, werden
zuvor 2nm Titan (Ti) als Haftvermittler aufgedampft. Die Strukturierung der Ti-/Au-
Elektroden erfolgt ebenso wie die der Al-Elektroden durch optische Fotolithografie und
einen nasschemischen Atzprozess. Das Gold wird dabei mithilfe einer wissrigen Atzlo-
sung basierend auf Kaliumiodid (KI) und Jod (I) strukturiert, das Titan wird durch eine
Losung bestehend aus Ammoniumhydroxid (NH,OH) und Wasserstoffperoxid (H2O2) ge-
atzt.

Die resultierenden Transferkennlinien sind vergleichend in Abbildung dargestellt.
Auffallend ist die Verschiebung der Einschaltspannung Vpy von -1,2V fiir den Transistor
mit einem Al-Gate auf 1,1V fiir den Au-Gate-TFT. Die Ursache kann eine Verschie-
bung der Flachbandspannung aufgrund der unterschiedlichen Austrittsarbeiten der Gate-
Elektroden (® 4, =4,28¢V, &4, =5,1¢V [Mic77]) sein. Die Flachbandspannung entspricht
dabei dem Wert der Gate-Spannung, bei dem keine Bandverbiegung zwischen Halbleiter
und Dielektrikum auftritt. Eine Flachbandspannung ungleich Null kann aus der Diffe-
renz zwischen den Austrittsarbeiten der Gate-Elektrode und dem Halbleiter resultieren
[SYT+15]. Diese Spannung entspricht ndherungsweise der Einschaltspannung und kann
demzufolge direkt aus der Transferkennlinie bestimmt werden [KMM+07]. Die Hysterese
AVpy der beiden Transistoren liegt mit 0,2V (Al) und 0,3V (Au) nah beieinander und
wird offensichtlich nicht durch die Gate-Metallisierung beeinflusst.

Anhand der Transferkennlinien konnen zudem etwas hohere Stromniveaus fir den TFT
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Tabelle 4.4: Vergleich der Transistorparameter von Bottom-Gate, Top-Contact ZnO-
Nanopartikel-TFTs mit einem Al- bzw. Au-Gate. L=3pum, W=500pm, Vp=5V
und Al-Drain-/Source-Kontakten.

Metall Vox [V] AVox [V] Viu [V] Tox/lorr e [cm?(Vs)!] S [V/Dek]

Al 1,1 0,2 1,2 1-108 15 0,18
Au 1,1 0,3 1,8 1-108 6,3 0,1

mit einem Al-Gate beobachtet werden. Die Strommodulationen werden fiir beide Tran-
sistoren zu Ion/Iorr = 1-10% bestimmt. Der Subschwellenspannungsstromanstieg be-
tragt Sa = 0,18V /Dek bzw. S4, = 0,1V/Dek, das heifit, beide Bauteile weisen ein
gutes Schaltverhalten auf. Der etwas groflere Wert fiir den TFT mit Al-Gate deutet auf
eine hohere Defektdichte an der Grenzfliche zwischen Halbleiter und Dielektrikum hin
[YXD+11], was sich auf die unebenere Oberfliche des Dielektrikums (siche unten) zu-
riickfithren ldsst. Die Feldeffektladungstréagerbeweglichkeit kann fiir den Al-Gate-TFT zu
pre = 15cm?(Vs)! und fiir den TFT mit Au-Gate zu pupp = 6,3 cm?(Vs)™! berechnet

werden. Tabelle [4.4] gibt eine Zusammenfassung der extrahierten Transistorparameter.

Neben der Austrittsarbeit des Gate-Metalls, die offenbar eine Verschiebung der Ein-
schaltspannung zur Folge hat, gibt es einen Unterschied in der Schichtdicke der integrier-
ten Gate-Elektroden. Wéahrend das Al-Gate eine Hohe von 50 nm aufweist, reduziert sich
die Dicke der Ti/Au-Schicht auf insgesamt 32 nm. Der Morphologieunterschied der Gate-
Metallisierungen wirkt sich auch auf die Oberflache des Dielektrikums und damit auf die
Grenzfliche zum Halbleiter aus. Abbildung[4.10]zeigt eine AFM-Aufnahme der Oberflache
des polymeren Dielektrikums, das auf den verschiedenen Gate-Elektroden aufgeschleudert
wurde. Es wird deutlich, dass die Strukturhéhe der Al-Elektrode und der Ti/Au-Elektrode

(@) (b)

Abbildung 4.10: AFM-Bild der Oberflidche des Dielektrikums inoflex T3 mit einer untenliegenden
(a) 50nm dicken Al-Gate-Elektrode sowie einer (b) 2nm Ti/30nm Au-Gate-
Elektrode.
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zu einem Profil von etwa 24 nm (Abb. [£.10](a)) bzw. 17 nm (Abb. [4.10)(b)) auf der Oberfli-
che fithrt. Dadurch ist die effektive Schichtdicke des Dielektrikums auf dem Al-Gate gerin-
ger als auf dem Au-Gate. Wie bereits im vorangegangenen Kapitel erwédhnt, kann dies zu
einer erhohten Feldstéirke in den Uberlappungsbereichen bzw. zu einer Erhohung der La-
dungstragerkonzentration im Kanal im Bereich der Kontaktelektroden fithren [DRT+16].
Dies ist mit hoher Wahrscheinlichkeit der Grund fiir den etwas hoheren Drain-Strom des
Al-Gate-TFTs. Gleichzeitig wird ein erhohter Gate-Leckstrom erwartet. Dieser liegt je-
doch in der selben Gréenordnung wie der des Au-Gate-TFTs (Ig e = 1 - 107°A). Ein
solcher Anstieg wird durch das natiirliche Oberflichenoxid verhindert, das sich auf der

Al-Elektrode unter Umgebungsbedingungen bildet und als zusétzlicher Isolator wirkt.

Bewertung und Fazit

Anhand der vorgestellten ZnO-TFTs wird zunéchst das Rakelverfahren evaluiert. Dabei
stellt sich heraus, dass mit dieser Methode erfolgreich TFTs mit zu anderen Depositi-
onsprozessen vergleichbaren Parametern herstellen lassen. Des Weiteren stellt sich ange-
sichts der Analyse sowohl der Transferkennlinien bzw. der Ausgangskennlinienfelder als
auch der Kontaktwiderstandsmessungen heraus, dass Nickel eine addquate Alternative
zu den bislang in ZnO-TFTs verwendeten Al-Kontakten darstellt. Dadurch wird eine In-
tegration von Bottom-Contact Transistoren mit einer Al-Schutzschicht erméglicht, was
insbesondere fur den Selbstjustierungsprozess in Kapitel [6] von entscheidender Bedeu-
tung ist. Die Variation der Gate-Metallisierung hat in erster Linie einen Einfluss auf die
Einschaltspannung, resultierend aus der Differenz der Austrittsarbeiten und der damit
einhergehenden Verschiebung der Flachbandspannung. Jedoch spielt auch die Morpholo-
gie der Gate-Elektrode und damit die effektive Schichtdicke des Gate-Dielektrikums in
den Uberlappbereichen eine Rolle.

4.2 TFTs mit p-leitendem CuO

Aufgrund der Tatsache, dass oxidbasierte Halbleiter, bis auf wenige Ausnahmen, eine n-
Typ-Leitfahigkeit aufweisen, wird die Integration komplementérer Schaltungen erschwert.
Verglichen dazu weisen die wenigen bekannten p-leitenden Metalloxide zudem eine deut-
lich geringere Leistungsfidhigkeit auf. Dadurch beruhen leistungsfihige Schaltungen bis-
lang auf unipolaren (n-Typ) Bauteilen, die allerdings eine gesteigerte Schaltungskomple-

xitat verhindern und weniger energieeffizient als CMOS-Schaltungen sind.
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Im Folgenden werden Bottom-Gate, Bottom-Contact TFTs mit unterschiedlichen, kom-
merziell erhaltlichen CuO-Nanopartikeln integriert und charakterisiert. Zudem werden
Untersuchungen hinsichtlich der Drain-/Source-Metallisierung durchgefiihrt, sowie Top-
Contact CuO-TFTs hergestellt und analysiert. Abschlieend wird eine Routine zur Inte-
gration von Bottom-Contact TFTs auf ein Foliensubstrat entwickelt und realisiert.
Generell ist CuO als p-Halbleiter in Diinnfilmtransistoren in der Literatur zwar bekannt,
dessen Integration in nanopartikuldrer Form ist jedoch bis dato nahezu kaum untersucht.
In der géngigen Literatur sind lediglich TFTs basierend auf gedruckten CuO-Quantum
Dots bekannt, die mikrowellen-unterstiitzt ausgeheizt wurden [VHK+13].

4.2.1 Dinnfilmtransistoren mit Kupferoxid-Nanopartikeln

In dieser Arbeit soll nun Kupferoxid (CuO) in nanopartikuliarer Form als p-leitendes
Halbleitermaterial in TF'Ts integriert und analysiert werden. Samtliche verwendeten Na-
nopartikel sind kommerziell erhéltlich und liegen entweder als Pulver oder in einer wassri-
gen Dispersion vor. Direkt vor der Integration wird das Pulver in VE-Wasser dispergiert,
bzw. die Dispersion verdiinnt, sodass der Massenanteil des Kupferoxids an der Dispersi-
on etwa 10 % betragt. Um entstandene Agglomerate aufzubrechen, wird die Dispersion
fiir ca. 30 Minuten in einem Ultraschallbad behandelt. Fiir die Deposition wurde, sofern
nicht anders angegeben, das Rakelverfahren (vgak =50 pm/s) genutzt. Im Anschluss an
den Rakelprozess wurde das Dispersionsmittel im Umluftofen bei 115°C fiir 30 Minuten
ausgetrieben. Durch die Verwendung von Nanopartikeln kann folglich die maximal erfor-

derliche Prozesstemperatur sowie der Anlagenaufwand deutlich gesenkt Werdenﬂ

CuO-Nanopartikel von US Research Nanomaterials

Zunéachst sollen CuO-Nanopartikel der Firma US Research Nanomaterials Inc. (Texas,
USA) hinsichtlich ihrer Eignung als Halbleitermaterial fir p-Typ TFTs untersucht wer-
den. Diese Nanopartikel liegen mit einem Massenanteil von 20 % in einer wasserbasierten
Dispersion vor und werden dementsprechend vor der Deposition verdiinnt. Der Parti-
keldurchmesser liegt laut Datenblatt im Bereich von 25-55nm [US b|. Mit abnehmen-
der Partikelgrofie sollte die Rakelgeschwindigkeit theoretisch reduziert werden, um eine
durchgingige Schicht zu erhalten. Da die CuO-Nanopartikel jedoch bereits in der Disper-

sion agglomerieren, fiihrt eine geringere Depositionsgeschwindigkeit zu einer sehr dicken

5Die Ergebnisse beziiglich des Vergleichs unterschiedlicher CuO-Nanopartikel als halbleitendes Material
in Dinnfilmtransistoren wurde teilweise in [20] veréffentlicht.
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Abbildung 4.11: (a) Transferkennlinie und (b) Ausgangskennlinienfeld eines Bottom-Gate,
Bottom-Contact p-Typ TFTs mit 100nm Au als Drain-/Source-Material und
CuO-Nanopartikeln bezogen von US Research Nanomaterials Inc.

Schicht, sodass sich trotz des verringerten Durchmessers der Primarpartikel eine Rakel-
geschwindigkeit von 50 pm als geeignet herausstellt.

Als Kontaktmetall fiir CuO-TFTs wird in der Literatur hadufig Gold eingesetzt, das sich
aufgrund der hohen Austrittsarbeit zur Kontaktierung eignet [SVJ14],[JCK+16],[SJ18]|,

[LJT+21]. Fir die Metallisierung der Drain-/Source-Elektroden wird deshalb zunéchst
eine Schicht aus 100 nm Gold integriert.

Typische Kennlinien eines solchen Bottom-Gate, Bottom-Contact TFTs sind in Abbil-
dung dargestellt. In Richtung negativer Gate-Spannung kommt es zu einem (be-
tragsméfigen) Anstieg des Drain-Stromes. Damit zeigt der Transistor das erwartete p-
Typ Verhalten. Um dieses Transistorverhalten jedoch zu erreichen, miissen sowohl die
Drain-Spannung (Vp =-10V) als auch die Gate-Spannung (0 < Viz < —12V) relativ hoch
gewahlt werden. Wahrend die Transferkennlinie in Vorwéartsmessrichtung die Bestimmung
der Einschaltspannung von Vpony =5,6 V und der Schwellenspannung von Vi, =5,1V er-
moglicht und damit ein selbstleitendes Verhalten aufweist, lasst der Kennlinienverlauf
in umgekehrter Messrichtung die Extraktion dieser Parameter in dem aufgenommenem
Bereich der Gate-Spannung nicht zu. Anzumerken sei hier allerdings, dass die Wur-
zeldarstellung des Drain-Stromes eine quadratische Abhéangigkeit von der Gate-Spannung
aufweist, weshalb es sich bei der Schwellenspannung lediglich um einen abgeschétzten
Wert handelt [Die07]. Fir die resultierende Feldeffektladungstréagerbeweglichkeit wird ein
Wert von pipp=28-10"%cm?(Vs)! bestimmt und die Strommodulation betrigt lediglich

Ion/Iorr =T bei einem sehr flachen Stromanstieg. Folglich ist das Schaltverhalten die-
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ses Transistors als nicht ausreichend zu bewerten. Die geringe Strommodulation kann
einerseits durch eine hohe Schichtdicke des Halbleiters hervorgerufen werden, sodass es
zu Strompfaden zwischen Drain- und Source-Elektrode kommt, die nicht durch die Gate-
Spannung gesteuert werden konnen. Betrachtet man jedoch das Ausgangskennlinienfeld,
wird die Steuerbarkeit durch das Gate deutlich, sodass dies nicht als der vorherrschende
Grund fir das begrenzte Ioy/Iorp-Verhdltnis angenommen wird. Andererseits kann ei-
ne geringe Strommodulation auch auf eine hohe Zustandsdichte innerhalb der Bandliicke
des Kupferoxids hindeuten. Der Einfluss des Feldeffektes ist in diesem Fall gering, da ein
Teil der Gate-Spannung zur (Ent-)Ladung dieser Zustédnde aufgewendet wird. AuBlerdem
konnen freie, durch den Feldeffekt generierte Ladungstrager in solchen Fallenzustdnden
gefangen werden und somit nicht zum Ladungstransport beitragen |[Deul7].

Die Strommodulation wird zudem durch den hohen Drain-Strom im ausgeschalteten Zu-
stand begrenzt. Anhand der Kennlinie wird deutlich, dass der hohe Off-Strom nicht durch
den Gate-Leckstrom I verursacht wird, da dieser im Bereich von maximal 10° A und
damit etwa eine Dekade unterhalb des minimalen Drain-Stromes liegt. Eine naheliegende
Moglichkeit, um den Off-Strom zu verringern, ist die Reduzierung der Drain-Spannung.
Verringert man jedoch Vp, ist kein Transistorverhalten mehr zu beobachten. Eine Erho-
hung der Drain-Spannung, um eventuell den Maximalstrom zu vergroflern, hat ebenso
zur Folge, dass eine Modulation der Kanalleitfihigkeit nicht mehr moglich ist. Auffillig
ist zudem die grofle Hysterese in der Transferkennlinie, die hier stets im Uhrzeigersinn
auftritt. Das heifit, der Kanal hélt seine Leitfihigkeit trotz abnehmender Gate-Spannung
aufrecht. Mogliche Griinde fiir dieses Verhalten werden an anderer Stelle in diesem Kapi-
tel diskutiert.

Im Ausgangskennlinienfeld ist eine Sattigung des Drain-Stromes nicht vorhanden, so-
dass Ip im gesamten Messbereich von der Drain-Spannung abhéngt. Nichtsdestotrotz ist
eine Steuerung von Ip durch die Gate-Spannung moglich. Aufgrund des nicht-linearen
Verhaltens der Kennlinien fiir kleine Vp sowie des stark verzogerten Anstieg von Ip kann
von einem groflen Einfluss des Kontaktwiderstandes auf das Transistorverhalten ausge-

gangen werden.

Neben Gold wird in der Literatur von einer Kontaktierung der CuO-TFTs durch Nickel
berichtet, das sich aufgrund einer Austrittsarbeit von ®x; =5,15eV ebenfalls fiir einen
Lochertransport durch das Valenzband eignet [LLZ+15],[LNL+17]. Des Weiteren bietet
Nickel aufgrund des deutlich geringeren Preises (ca. 22€/kg [fin22]) mit Hinblick auf eine
kostengiinstige Integration 6konomische Vorteile gegeniiber Gold (ca. 56.000 € /kg [fin22]).
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Abbildung 4.12: (a) Transferkennlinie und (b) Ausgangskennlinienfeld eines Bottom-Gate,
Bottom-Contact p-Typ TFTs mit 100nm Ni als Drain-/Source-Material und
CuO-Nanopartikeln bezogen von US Research Nanomaterials Inc.

Die Schichtdicke betragt wiederum 100 nm.

Abbildung zeigt die reprasentativen Kennlinien eines Bottom-Gate, Bottom-Contact
TFTs mit CuO-Nanopartikeln der Firma US Research Nanomaterials Inc. und Ni-Elektro-
den. Verglichen mit der Drain-/Source-Metallisierung aus Au féllt hier ein verbesserter
Kennlinienverlauf mit einem deutlich reduzierten Off-Strom (Ippp =-1-10"' A) bei na-
hezu gleich bleibendem On-Strom (Ipy =-1-10"7 A) auf, womit sich die Strommodulation
auf Ion/Iorr ~ 10* verbessert. Dabei ist der Bereich der Gate-Spannung vergleichbar, die
Drain-Spannung Vp kann sogar von -10 V auf -5V gesenkt werden. Zudem kann durch eine
Ni-Metallisierung eine signifikante Verringerung des Subschwellenspannungsstromanstiegs
auf S =-1,6 V/Dek erreicht werden. Die Feldeffektladungstragerbeweglichkeit erh6ht sich
leicht auf ppp=2-10"3 cm?(Vs)™.

Die Austrittsarbeiten von Gold und Nickel liegen mit ® 4, =5,1eV und ®5; =5,15€eV nah
beieinander, sodass das unterschiedliche Verhalten der Transistoren nicht allein damit
begriindet werden kann. Allerdings bildet Nickel im Gegensatz zu Gold unter Umge-
bungsbedingungen eine natiirliche Oxidschicht an der Oberflache aus (NiOy), welche die
Austrittsarbeit verandert und dadurch das Injektionsverhalten beeinflusst. Dadurch lésst
sich der deutlich reduzierte Off-Strom bei gleichzeitig nur leicht verringertem On-Strom
erklaren. Insgesamt lasst sich feststellen, dass sich das Transistorverhalten, insbesondere
die Strommodulation, mit Ni-Elektroden verbessert.

In Vorwértsrichtung kann eine Einschaltspannung von Vpny =-0,5V und eine Schwellen-

spannung von Vr, =-2V bestimmt werden. In diesem Fall ist ein eindeutiges Ausschaltver-
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halten vorhanden, sodass sich eine Hysterese von AVpy =4,5V bzw. AVy, =5,6 V ergibt,
die im Uhrzeigersinn verlduft. Diese Art von Hysterese, das heifit das Aufrechterhalten
der Kanalleitfahigkeit trotz abnehmender Gate-Spannung, konnte bereits bei den meisten
der zuvor diskutierten ZnO-TFTs mit dem Dielektrikum inoflex T3 beobachtet werden.

Allgemein wird das Hystereseverhalten durch die Eigenschaften des Gate-Dielektrikums,
des Halbleiters und dessen Interaktion mit der Umgebungsatmosphare sowie der Grenzfla-
che zwischen diesen beiden Materialien verursacht. Die resultierende Hysterese kann dabei
durch eine Uberlagerung mehrerer Effekte verursacht werden. Eine im Uhrzeigersinn (be-
zogen auf einen p-Typ TFT) verlaufende Hysterese wird in erster Linie durch bewegliche
Dipole und Ionen im Dielektrikum hervorgerufen [EBS+09],]YYX+-17]. Dipole orientieren
sich anhand des elektrischen Feldes, hervorgerufen durch die Gate-Spannung, und rich-
ten sich dementsprechend aus. Anionen bewegen sich aufgrund des vertikalen E-Feldes in
Richtung des Kanals und verbleiben dort auch bei wieder abnehmender Gate-Spannung.
Beide Effekte halten das elektrische Feld und damit die Leitfahigkeit des Kanals so lange
aufrecht, bis der Einfluss des Gates ausreicht, um den Drain-Strom zu verringern. Da ein
solcher Verlauf bei dem Grofiteil sowohl der ZnO- als auch der CuO-TFTs festgestellt wer-
den kann, wird ein Einfluss dieses Mechanismus auf das Hystereseverhalten angenommen.
Des Weiteren kann die Hysterese der CuO-TFTs dadurch verstarkt werden, dass die Ver-
messung der Transistoren unter Umgebungsbedingungen erfolgt. Wie bereits in Kapitel
erwahnt, interagiert CuO mit oxidierenden und reduzierenden Gasen. Dieser Ef-
fekt wird durch die Verwendung von Nanopartikeln aufgrund des erhohten Oberflache-
zu-Volumen-Verhéltnisses weiter erhoht. Unter Umgebungsbedingungen wird Sauerstoff
aus der Luft an der CuO-Oberfliche adsorbiert, wobei Elektronen aus Oberflichenzu-
stdnden eingefangen werden. Dadurch kommt es zu einem Anstieg der Locherkonzen-
tration in der Nahe der Partikeloberfliche, wodurch sich der Schichtwiderstand verrin-
gert [WLY+16],[SSN+21], [MKC22|. Die dadurch resultierende Erhohung der Leitfihig-
keit wihrend des Transistorbetriebs kann zu der im Uhrzeigersinn verlaufenden Hyste-
rese beitragen. Andererseits fithrt Luftfeuchtigkeit dazu, dass Cu-OH-Gruppen an der
CuO-Oberflache als Fallenzustdnde agieren und somit den Lochertransport hemmen,
wodurch sich die Schwellenspannung in Richtung negativer Gate-Spannung verschiebt
[HST+11],[ZLN20|. Wére dies der dominierende Effekt, wiirde die Hysterese jedoch ent-
gegen dem Uhrzeigersinn verlaufen. Dieses Hystereseverhalten wiirde auch dann auftre-
ten, wenn das Einfangen von Ladungen in Haftstellen an der Halbleiter-Dielektrikum-
Grenzflache oder eine Ladungstrégerinjektion vom Halbleiter in das Gate-Dielektrikum
der vorherrschende Mechanismus wére [EBS+09],[JLC20],|AJ21].
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Abbildung 4.13: Wiederholte Messung der Transferkennlinie und des Leckstromes eines CuO-
TFTs (US Research Nanomaterials Inc.) mit Ni-Elektroden.

Es wird zudem vermutet, dass Fallenzustidnde innerhalb des Kupferoxids fiir den Ver-
lauf der Hysterese verantwortlich sind, die mit steigender Gate-Spannung gefiillt werden,
wodurch leitfahige Pfade entstehen. Diese Pfade behalten ihre Leitfahigkeit auch noch
bei bereits wieder abnehmender Gate-Spannung aufrecht, sodass der Drain-Strom in ei-
nem weiten Bereich der Gate-Spannung nahezu konstant ist. Ab einem Wert der Gate-
Spannung (hier etwa bei Vo =1V) werden die in den Fallen gebundenen Ladungstriager
frei und der Drain-Strom kann wieder kontrolliert werden. Der reproduzierbare Kurven-
verlauf bzw. das Hystereseverhalten in Abbildung bedeutet, dass die Fallenzustande
sich entsprechend der Gate-Spannung fiillen und leeren lassen. Laut WAGER kann an-
genommen werden, dass dieser Effekt in erster Linie innerhalb oder in der Nahe der
Akkumulationsschicht auftritt [Wagl0]. Dies ist mit hoher Wahrscheinlichkeit der Grund
dafiir, dass etwaige Versuche zur Reduzierung der Hysterese (Bestrahlung mit UV-Licht,
Lagerung in hoher Luftfeuchtigkeit, Behandlung im O,-Plasma) keinen signifikanten Ef-
fekt erzielen.

Die Photolumineszenz-Spektroskopie (PL-Spektroskopie) stellt eine Methode dar, um ei-
ne Aussage iiber die Zustidnde innerhalb der Bandliicke (Verunreinigungen, Kristallgitter-
defekte) zu treffen. Dazu wird der Halbleiter mit einem Laser bestrahlt, woraufhin ein
Elektron vom Valenz- in das Leitungsband angehoben wird. Durch anschliefende Rekom-
bination wird Strahlung emittiert, die detektiert wird. Allerdings konnte fiir simtliche in

dieser Arbeit verwendeten nanopartikularen CuO-Schichten keine Photolumineszenz ge-
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Abbildung 4.14: (a) REM-Aufnahme einer Bottom-Gate, Bottom-Contact TEFT-Struktur mit
CuO-Nanopartikeln (US Research Nanomaterials Inc.), aufgebracht durch einen
Rakelprozess. (b) VergroBerte Darstellung der CuO-Schicht.

messen werden, was auf nicht-strahlende Rekombinationsprozesse schlieflen lasst .
Das Leckstromverhalten in Abbildung [4.13deutet abschlieBend darauf hin, dass auch hier
der mechanische Einfluss des Rakelprozesses auf das Dielektrikum keine Rolle spielt.
Das Ausgangskennlinienfeld in Abbildung (b) zeigt ebenso wie der mit Gold kon-
taktierte TFT keine Sattigung, jedoch kann auch hier eine Steuerbarkeit von der Gate-
Spannung festgestellt werden. Der nicht-lineare Anlaufbereich ldsst wiederum auf einen

erhohten Kontaktwiderstand schlieflen.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass sich die (verdiinnte) Nanopartikeldi-
spersion der Firma US Research Nanomaterials Inc. auch ohne weitere Stabilisierung gut

integrieren ldsst. Das heifit, es kommt zu keiner direkten Ablagerung der Partikel inner-

960 nm

0,0nm

Abbildung 4.15: AFM-Aufnahme einer CuO-Nanopartikelschicht (US Research Nanomaterials
Inc.).
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Tabelle 4.5: Vergleich der Transistorparameter von Bottom-Gate, Bottom-Contact CuO-
Nanopartikel-TFTs (US Research Nanomaterials) mit Au- bzw. Ni-Kontakten
(Schichtdicke jeweils 100 nm).

VD [V] VON [V} AVON [V] ION/IOFF UFE [cm2(Vs)‘1] S [V/Dek]

Au  -10 2,6 - ~ T 81074 -
Ni -5 -0,5 4,5 1-10* 2:1073 -1,6

halb der Losung, wodurch makroskopisch eine relativ gleichméflige Schicht mithilfe des
Rakelprozesses erzielt werden kann (sieche Abbildung4.14{(a)). Es kann jedoch davon aus-
gegangen werden, dass die Partikel innerhalb der Dispersion Agglomerate bilden, die auch
durch Ultraschallanregung nicht aufgebrochen werden kénnen. Zudem zeigt Abbildung
4.14|(b), dass zum einen eine Abweichung von der spharischen Form und zum anderen
eine starke Variation des Partikeldurchmessers vorliegt. Folglich wird die Herstellung ei-
ner durchgéngigen Nanopartikelschicht sowie eines flichigen Kontaktes zu den planaren
Elektroden erschwert, woraus die hohen Kontaktwiderstdnde resultieren. Mithilfe einer
AFM-Untersuchung der Oberfliche der CuO-Nanopartikelschicht (sieche Abbildung
kann laut BUBEL eine Abschétzung der Grenzflichenrauheit zwischen Halbleiter und Di-
elektrikum erfolgen [Bubl10|. Eine geringe Rauheit fihrt dazu, dass Ladungstrigerpfade
nah an der Grenzfliache statt in einem gewissen Abstand dazu verlaufen. Die Rauheit wird
als quadratisches Mittel der Hohenabweichung vom Mittelwert (engl.: root mean square
roughness, kurz RMS roughness) angegeben. Hier kann ein hoher RMS-Wert von etwa
106 nm extrahiert werden. Insgesamt kann dies die geringen Drain-Strome der TFTs ba-
sierend auf CuO-Nanopartikeln der Firma US Research Nanomaterials Inc. erklaren. Die

Parameter der zuvor diskutierten TFTs sind in Tabelle [4.5] zusammengefasst.

CuO-Nanopartikel der PlasmaChem GmbH

Die Nanopartikel der Firma PlasmaChem GmbH (Berlin, Deutschland) liegen in Pulver-
form vor und werden in VE-Wasser dispergiert, sodass eine Dispersion mit einem Massen-
anteil des CuO von 10 % entsteht. Laut Datenblatt betragt der Partikeldurchmesser im
Durchschnitt 40 nm [Plaj. Die Drain-/Source-Kontakte der Bottom-Gate, Bottom-Contact
TF'Ts bestehen zunéchst wiederum aus einer 100 nm dicken Goldschicht.

Die Transferkennlinie in Abbildung |4.16{(a) zeigt im Vergleich zu den baugleichen TFTs
mit CuO-Nanopartikeln der Firma US Research Nanomaterials ein deutlich verbesser-
tes Transistorverhalten. Zunéchst sei anzumerken, dass dieses Verhalten bereits bei einer
Betriebsspannung von Vp =-5V erzielt werden kann. Allerdings kommt es auch hier zu

einer starken Hysterese, wobei die Einschalt- bzw. Schwellenspannung in Riickwartsmess-
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Abbildung 4.16: (a) Transferkennlinie und (b) Ausgangskennlinienfeld eines Bottom-Gate,
Bottom-Contact p-Typ TFTs mit 100nm Au als Drain-/Source-Material und
CuO-Nanopartikeln bezogen von der PlasmaChem GmbH.

richtung in dem aufgenommenen Bereich nicht bestimmbar sind. In Vorwértsmessrich-
tung ergeben sich hierfiir Werte von Vpony =0,6 V und Vp, =-0,8 V. Die Ladungstrager-
beweglichkeit kann zu 0,03 cm?(Vs)™! bestimmt werden. Die Strommodulation betréigt
Ion/Iorr =1-10® und der Anstieg des Drain-Stromes im Subschwellenbereich liegt bei
einem Wert von S =-2,2V/Dek.

Der Subschwellenspannungsstromanstieg ist ein Indikator fiir die Dichte an Fallenzustan-
den in einem Transistor. Diese Fallenzustande konnen sich entweder im Halbleitermaterial
selbst oder an der Grenzflache zum Dielektrikum befinden. Wahrend Letztere durch Ober-
flacheneigenschaften wie die Rauheit der Grenzflaiche hervorgerufen werden, entsprechen
Fallen im Halbleiter energetischen Zustédnden in dessen Bandliicke, hervorgerufen durch
strukturelle Defekte oder Verunreinigungen [SPDO03|,[LHZ+15],|GSZ+18],[JJP21].

Das in Abbildung [4.16|(b) dargestellte Ausgangskennlinienfeld zeigt eine deutliche Ver-
besserung der Kurvenverlaufe verglichen mit den zuvor diskutierten CuO-TFTs. In diesem
Fall weist der Transistor ein ausgepragtes Sattigungsverhalten des Drain-Stromes auf. Im
Anlaufbereich kommt es zwar weiterhin zu einer leichten Rechtskriimmung, was auf eine
Potenzialbarriere hindeutet, allerdings scheint diese hier weniger ausgepréigt zu sein, als
bei den TFTs zuvor.

Die gesteigerte Leistungsfiahigkeit der TFTs kann auf die verbesserte Morphologie der
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Abbildung 4.17: (a) REM-Aufnahme einer Bottom-Gate, Bottom-Contact TEFT-Struktur mit
CuO-Nanopartikeln (PlasmaChem GmbH), aufgebracht durch einen Rakelpro-
zess. (b) VergroBierte Darestellung der CuO-Schicht

Nanopartikelschicht zuriickgefithrt werden. Das CuO-Pulver lasst sich duflerst gut disper-
gieren, sodass es auch nach einigen Tagen kaum Ablagerungen innerhalb der Losung gibt.
Dies macht sich auch wéhrend des Rakelprozesses bemerkbar, sodass es zu einer homogene-
ren Schicht kommt, veranschaulicht in Abbildung [£.17](a). Auch der Partikeldurchmesser
(sieche Abbildung [4.17](b)) ist wesentlich einheitlicher und es kommt seltener zur Bildung
von Agglomeraten als bei den zuvor verwendeten Kupferoxiden. Dies resultiert einerseits
in einer besseren Kantenbedeckung der Drain- und Source-Elektroden. Andererseits ist die
Rauheit der CuO-Oberflache, die eine Abschatzung der Grenzflichenrauheit bietet, mit
ungefahr 21 nm, extrahiert aus der AFM-Messung in Abbildung deutlich geringer.
Folglich lasst sich der erhdhte On-Strom (|Ipx|a 10°A) sowohl auf eine Verringerung des

Kontaktwiderstandes als auch auf eine grenzflachennahe Kanalausbildung zuriickfiihren.

290 nm

0,0 nm

Abbildung 4.18: AFM-Aufnahme einer CuO-Nanopartikelschicht (PlasmaChem GmbH).
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Abbildung 4.19: (a) Schematische Darstellung des Bottom-Gate, Bottom-Contact TFTs mit be-
handelter Oberfliche der Drain-/Source-Elektroden. (b) Chemische Struktur
des Pentafluorothiophenol (PFBT).

Insbesondere aus dem Bereich der organischen TFT-Technologie ist die Behandlung der
Drain-/Source-Elektroden durch selbstorganisierende Monolagen (engl.: Self-Assembled
Monolayer, kurz SAM) zur Optimierung der Kontakteigenschaften bekannt [BPL+19),
[PTS+20], [BWL+22]. Die sich dabei durch Chemisorption auf dem Metall selbst an-
ordnenden polaren Molekiile resultieren in einer diinnen Schicht, die Dipole aufweist.
Dadurch kann die Austrittsarbeit der Metalle, je nach Richtung der Dipole, erh6ht oder
verringert werden [BHM-+05]. Neben der Austrittsarbeit wird durch solche Monolagen
auch die Oberflachenenergie verdandert, sodass die Benetzbarkeit beeinflusst wird. Solche
SAMs sind in TFTs basierend auf halbleitenden Metalloxiden eher selten anzutreffen. Be-

grindet wird dies dadurch, dass die Monolagen wahrend der Halbleiterdeposition durch

eventuell erforderliche hohe Temperaturen beschiadigt werden kénnen [CZW4-20)].

In TFTs mit organischen Halbleitern wird unter anderem Pentafluorobenzenethiol (PFBT),
auch als Pentafluorothiophenol bezeichnet, verwendet, um die Austrittsarbeit der Au-
Kontakte zu erhéhen [FvM~+15],[BPL+19],[PTS+20]. Wie MEYERS bereits erwdhnte, re-
duziert sich die Austrittsarbeit von Gold unter dem Einfluss von Aceton und Isopropanol,
die hier im Rahmen der Wafer-Reinigung eingesetzt werden, auf etwa 4,5eV . Da
sich das Valenzband von CuO bei -5,5eV befindet, ergibt sich dadurch eine hohe Dis-
krepanz [JL19]. Dementsprechend wird im Folgenden eine PFBT-Behandlung der Drain-
/Source-Elektroden durchgefiihrt, um die Austrittsarbeit der Gold-Elektroden wieder zu

erhohen.

Die Elektrodenbehandlung erfolgt direkt im Anschluss an die Strukturierung der Drain-
/Source-Elektroden (Lift-off-Prozess, Atzen der Schutzschicht, Reinigung mithilfe von

Aceton, Isopropanol und VE-Wasser). Dazu wird das Substrat fiir drei Stunden in einer
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Abbildung 4.20: (a) Transferkennlinie, (b) Ausgangskennlinienfeld eines Bottom-Gate, Bottom-
Contact p-Typ TFTs mit CuO-Nanopartikeln (PlasmaChem) und einer PFBT-
behandelten Drain-/Source-Metallisierung aus 100 nm Au.

Loésung bestehend aus 160 pl PFBT (bezogen von der Firma Sigma-Aldrich [Siga]) und
80ml Ethanol platziert. Nach dem Spiilen mit Ethanol und Trocknen in einem Stickstoff-
fluss wird der Halbleiter durch einen Rakelprozess aufgebracht und das Losungsmittel bei
115°C ausgetrieben. Die schematische Darstellung eines TFTs mit behandelten Kontakt-
elektroden zeigt Abbildung [4.19|(a). Die chemische Struktur von Pentafluorothiophenols
wird in Abbildung [4.19|(b) veranschaulicht.

Die reprasentativen Kennlinien eines Bottom-Contact CuO-TFTs mit PFBT-behandelten
Au-Elektroden (siehe Abbildung [4.20) weisen auf den ersten Blick keine signifikanten
Verédnderungen zu dem zuvor vorgestellten Transistor ohne Elektrodenbehandlung amﬂ
Das vergleichbare elektrische Verhalten kann hier jedoch mit einer Betriebsspannung von
lediglich -2V erreicht werden. Mit einem &hnlichen Stromniveau im ausgeschalteten Zu-
stand und einem nur leicht geringeren On-Strom ergibt sich eine Strommodulation von
Ion/Iorr = 7-102. Der hier deutlicher ausgeprigte Einschaltpunkt liegt in Vorwértsmess-
richtung bei Vpny =1,2V. Die Schwellenspannung kann aufgrund der quadratischen Ab-
hangigkeit von der Gate-Spannung nicht eindeutig bestimmt werden, sodass der Wert auf
Virn =-0,8 V abgeschétzt wird. Auch hier kénnen diese Parameter fiir die entgegengesetzte

Messrichtung nicht extrahiert werden, auch wenn die Hysterese etwas geringer erscheint.

"Die Ergebnisse beziiglich der Untersuchung der Kontakt-Metallisierung und deren PFBT-Behandlung
in TFTs basierend auf p-leitenden CuO-Nanopartikeln wurden teilweise in [13] veréffentlicht.
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Abbildung 4.21: Vergleich der Leitwerte ermittelt aus den Ausgangskennlinienfeldern (a) des
CuO-TFTs mit einer Kontaktmetallisierung aus Au und (b) des CuO-TFTs mit
PFBT-behandelten Au-Elektroden (beide L =5 pm, W =500 pm).

Die Ladungstriagerbeweglichkeit sowie der Subschwellenspannungsstromanstieg liegen mit
pre =0,02cm?(Vs)?! bzw. S=-29V/Dek in der gleichen GroBenordnung wie die Kenn-
werte des unbehandelten TFTs.

Das Ausgangskennlinienfeld weist auch hier ein Sattigungsverhalten auf. Der durch den
Schottky-Kontakt verursachte nicht-lineare Verlauf von Ip fiir kleine Drain-Spannungen
ist deutlich weniger ausgepragt als bei dem vorherigen TFT mit unbehandelten Kontakt-
elektroden, sodass von einem geringeren Kontaktwiderstand ausgegangen werden kann.
Diese Vermutung legt auch der Vergleich der aus den Ausgangskennlinienfeldern extra-
hierten Leitwerte nahe. Der Leitwert-Verlauf des TF'Ts mit unbehandelten Au-Elektroden
in Abbildung [4.21|(a) weist Maxima bei Vp <-2V auf, wiahrend diese beim PFBT-
behandelten TFT bei Vp ~-1V liegen. Folglich ist der kontaktbegrenzende Bereich bei
dem Transistor mit modifizierten Elektroden kleiner, was auf einen reduzierten Kontakt-
widerstand schlieBen lasst [LMX+15|.

Insgesamt wird mit der PFBT-Behandlung der Au-Kontakte eine Reduzierung der Be-
triebsspannung von -5V auf -2V erreicht bei ansonsten annahernd gleich bleibenden
Kennwerten. Es deutet darauf hin, dass diese Elektrodenbehandlung auch bei anorga-
nischen TFTs basierend auf CuO-Nanopartikeln aufgrund der Anpassung der Austritts-

arbeit zu einer verbesserten Ladungstriagerinjektion fithrt.
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Abbildung 4.22: (a) Transferkennlinie und (b) Ausgangskennlinienfeld eines Bottom-Gate,
Bottom-Contact p-Typ TFTs mit CuO-Nanopartikeln (PlasmaChem) und ei-
ner Drain-/Source-Metallisierung aus 100 nm Ni.

Im Folgenden werden die Au-Kontakte wiederum durch Ni ersetzt und die resultie-
renden TFTs charakterisiert. Wie bereits zuvor bei den TFTs mit CuO-Nanopartikeln
des Herstellers US Research Nanomaterials beobachtet werden konnte, zeigt auch die
Transferkennlinie in Abbildung [4.22|(a), aufgenommen bei einer Spannung von Vp=-
5V, einen um etwa zwei Dekaden reduzierten Off-Strom (|Iporr|~ 10" A) im Vergleich
zu dem TFT mit Au-Elektroden (siche Abbildung [4.16|(a)). Der Strom im eingeschalte-
ten Zustand verringert sich gleichzeitig nur geringfiigig auf Ioy =-1-10%A. Daraus ergibt
sich eine Strommodulation von Ipy/Iorr =7-10%. Die Ladungstrigerbeweglichkeit und
der Subschwellenspannungsstromanstieg werden zu ppg = 0,02 cm?(Vs)™! bzw. -1,8 V/Dek
bestimmt. Wahrend die Beweglichkeit im Bereich der TFTs mit Gold-Elektroden liegt,
kann das Sperrverhalten in Anbetracht des reduzierten Subschwellenspannungsstroman-
stiegs verbessert werden. Die Einschaltspannung Vpy liegt in Vorwértsmessrichtung bei
0,4V und die Schwellenspannung V7, wird auf einen Wert von -3,6 V abgeschatzt. Fiir die
entgegengesetzte Messrichtung konnen auch hier keine Werte ermittelt werden, sodass die

Hysterese nicht explizit angegeben werden kann.

Anhand des Ausgangskennlinienfeldes lésst sich neben einem deutlichen Sattigungsbe-
reich wieder der Einfluss eines Schottky-Kontaktes erkennen. Der resultierende Kontakt-
widerstand scheint grofier als der des mit Au kontaktierten TE'Ts zu sein, da der Anstieg

des Drain-Stromes hier deutlich verzogerter erfolgt. Betrachtet man wieder den Verlauf
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Abbildung 4.23: Vergleich der Leitwerte ermittelt aus den Ausgangskennlinienfeldern (a) des
CuO-TFTs mit einer Kontaktmetallisierung aus Ni und (b) des CuO-TFTs mit
PFBT-behandelten Ni-Elektroden (beide L =5pnm, W =500 m). Die Rakelge-
schwindigkeit betrug jeweils 50 pm/s.

des Leitwertes (sieche Abbildung [4.23|(a)), kann diese Annahme aufgrund der Lage des
Maximums bei Vp ~-5V und dem damit einhergehenden grofien kontaktbegrenzenden

Bereich bestatigt werden.

Da Thiole trotz des natiirlichen Oxids gut an Nickeloberflichen binden, sollen im Fol-
genden auch die Ni-Elektroden einer PFBT-Behandlung unterzogen werden [HND+-08].
Die experimentelle Durchfiihrung erfolgt analog zu der zuvor fiir Au-Kontakte beschrie-
benen Methode. Reprisentative Kennlinien dieses TFT-Typs sind in Abbildung
dargestellt. Zunéachst sei angemerkt, dass die Transferkennlinie wieder bei einer ver-
ringerten Drain-Spannung von -2V aufgenommen werden kann und dabei ann&dhernd
gleiche Stromniveaus erreicht (Ioy/lorr =8:10%). Wihrend die Ladungstrigerbeweglich-
keit mit ppp=0,02cm?(Vs)? wieder vergleichbar mit den Werten der zuvor gezeigten
TFTs mit CuO-Nanopartikeln der Firma PlasmaChem GmbH ist, kann der Subschwellen-
spannungsstromanstieg deutlich auf S =-0,5V/Dek gesenkt werden. Des Weiteren kann
in Vorwartsmessrichtung eine Einschaltspannung von Vpny =-0,2V und eine Schwellen-
spannung von Vrp=-1,6V bestimmt werden. In diesem Fall ist es zudem moglich, mit
Von Rickwirts = 3,6 V und Vi rickwarts = 2,1 V die entsprechenden Werte fiir die entgegen-
gesetzte Messrichtung anzugeben, bedingt durch eine leichte Reduzierung der Hysterese
auf AVoy =3,8V.
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Abbildung 4.24: (a) Transferkennlinie und (b) Ausgangskennlinienfeld eines Bottom-Gate,
Bottom-Contact p-Typ TFTs mit CuO-Nanopartikeln (PlasmaChem) und ei-
ner PFBT-behandelten Drain-/Source-Metallisierung aus 100 nm Ni.

Das Ausgangskennlinienfeld in Abbildung [4.24|(b) weist keinen Sattigungsbereich auf.
Zudem kann wieder ein nicht-linearer Stromverlauf fiir kleine Drain-Spannungen beobach-
tet werden. Nichtsdestotrotz kann ein erhéhter maximaler Drain-Strom Ip,,,, von mehr als
-8 1A bei einer Gate-Spannung Vi von -8 V gemessen werden. Das Ausbleiben einer Sétti-
gung hat zur Folge, dass der Verlauf des Leitwertes in Abbildung (b) kein Maximum
zeigt und dementsprechend keine eindeutige Aussage beziiglich des kontaktbegrenzenden

Bereichs gemacht werden kann.

Neben einem Einfluss auf die Austrittsarbeit der Ni-Elektroden kann auch eine Ande-
rung der Benetzbarkeit infolge der Kontaktmodifikation ein abweichendes TF'T-Verhalten
begriinden. Eine dadurch resultierende unterschiedliche Anlagerung der Partikel innerhalb
des Kanalbereiches kann dabei zu Variationen in den Kennlinien fithren. Ohne eine Ober-
flichenbehandlung mit Pentafluorothiophenol weist die Nickelschicht einen Kontaktwinkel
mit Wasser von 25° auf. Durch die Modifikation der metallischen Kontakte erhoht sich der
Kontaktwinkel auf 49°. Auch die Oberflichenenergie des polymeren Gate-Dielektrikums
wird durch die PFBT-Behandlung veridndert. Nach dem nasschemischen Atzen der Al-
Schicht auf dem Dielektrikum inoflex T3 betrigt der Kontaktwinkel 24°. Durch die Anla-
gerung der Monolage erhoht sich dieser auf 39°. Nach der Elektrodenbehandlung sind die
Ni-Oberflachen im Vergleich zu der Oberfliche des Gate-Dielektrikums verhéaltnisméafBig

hydrophober als vor der Oberflichenbehandlung, sodass die Nanopartikelanordnung im
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Kanal beeinflusst wird.

Der Verlauf des Ausgangskennlinienfeldes (siehe Abbildung4.24|(b)) zeigt kein eindeutiges
Sattigungsverhalten, sondern einen Anstieg des Drain-Stromes mit zunehmender Drain-
Spannung. Dies ldsst auf eine erhéhte Schichtdicke der CuO-Nanopartikel schlielen, wo-
durch der Halbleiter nicht iiber seine ganze Dicke durch die Gate-Spannung kontrolliert

werden kann.

Auch fiir TF'Ts mit Ni-Elektroden kann mithilfe einer PFBT-Behandlung eine Reduzie-
rung der Betriebsspannung von -5V auf -2V erreicht werden. Die 1oy /Iorp-Verhiltnisse
von bis zu 8-10* deuten auf ein angemessenes Sperrverhalten hin und erméglichen einen
Einsatz in logischen Grundschaltungen, die eine Strommodulation von mindestens 10*
bendtigen [Die07]. Folglich lassen Ni-Kontakte im eingeschalteten Zustand einen adidqua-
ten Stromfluss zu, wihrend sie den Ladungstransport im ausgeschalteten sperren. Das
adaquate Sperrverhalten spiegelt sich auch in den Werten fiir den Subschwellenspan-
nungsstromanstieg wieder, der fir den PFBT-behandelten TFT lediglich -0,5V /Dek be-
tragt. Das unter Umgebungsbedingungen entstehende Oberfldchenoxid der Ni-Kontakte
ist wahrscheinlich jedoch auch der Grund fir den erhéhten Kontaktwiderstand bzw. fiir
den groferen kontaktdominierenden Bereich in der G(Vp)-Kennlinie der Ni-Elektroden

verglichen mit Au-Kontaktierung.

Auch hier wird das reproduzierbare Verhalten anhand von mehreren, im Abstand von
5s durchgefithrten Messungen deutlich (siehe Abbildung . Wie bereits erwahnt, lésst
sich die auftretende Hysterese einerseits auf Dipole und Ionen im Dielektrikum und an-
dererseits auf Fallenzustande innerhalb der CuO-Nanopartikel zuriickfithren.

Tabelle fasst die Kennwerte der zuvor diskutierten CuO-TFTs mit unbehandelten und
PFBT-behandelten Drain-/Source-Elektroden bestehend aus 100 nm Au bzw. Ni zusam-

men.

Tabelle 4.6: Vergleich der Transistorparameter von Bottom-Gate, Bottom-Contact CuO-
Nanopartikel-TFTs (PlasmaChem) mit un-/PFBT-behandelten Au- und Ni-
Kontakten.

VD [V] VON [V] AVON [V] ION/IOFF HUFE [Cm2<VS)_1] S [V/Dek]

Au 5 0,6 - 1-10° 0,03 2,2
PFBT-Au -2 1,2 = 7102 0,02 2,9
Ni 5 0,4 - 710 0,02 18
PFBT-Ni -2 0,2 38 8- 101 0,02 0,5
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Abbildung 4.25: Transferkennlinien eines CuO-TFTs mit PFBT-behandelten Ni-Elektroden fiir
mehrere Durchldufe mit einer jeweiligen Pause von 5s zwischen den einzelnen
Messungen unter Umgebungsbedingungen.

CuO-Nanopartikel von Nanografi

Abschlielend werden die kommerziell erhéltlichen CuO-Nanopartikel der Firma Nanografi
(Ankara, Tirkei) mit einem mittleren Durchmesser von 38 nm in Bottom-Gate, Bottom-
Contact TFTs integriert und analysiert. Die Nanopartikel liegen in Pulverform vor und
miussen vor dem Aufbringen durch einen Rakelprozess in VE-Wasser dispergiert werden.
Da sich in den vorherigen Abschnitten zeigte, dass eine Kontaktmetallisierung aus Nickel
zu einer gesteigerten Leistungsfahigkeit der Bauelemente fithrt, werden hier ebenfalls Ni-
Kontakte mit einer Schichtdicke von 100 nm verwendet.

Abbildung stellt die entsprechenden Kennlinien dar. Der Transistor kann mit einer
Spannung von Vp =-5V betrieben werden und weist p-leitendes Verhalten auf mit einer
Einschalt- und Schwellenspannung in Vorwértsrichtung bei Von =2,6 V bzw. V), =-2,7V.
Auch hier kann eine Hysterese nicht genau beziffert werden, da sowohl Vyy als auch Vi,
in entgegengesetzter Messrichtung aus dem aufgenommenen Messbereich nicht extrahiert
werden kénnen. Die Strommodultation betragt Ion/Iorr = 1-10% mit einem annehmba-
ren Strom im ausgeschalteten Zustand (|Iorr|~ 107! A), jedoch mit einem sehr geringen
On-Strom (|Ioy|~ 1078 A). Der Subschwellenspannungsstromanstieg ist mit -4,3 V/Dek
deutlich grofler als der des vorherigen CuO-TFTs. Die Ladungstragerbeweglichkeit liegt

mit ppp=1-102cm?(Vs)?! in der selben GroéBenordnung.

Eine Séttigung des Drain-Stromes im Ausgangskennlinienfeld (Abbildung|4.26|(b)) kann
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Abbildung 4.26: (a) Transferkennlinie und (b) Ausgangskennlinienfeld eines Bottom-Gate,

Bottom-Contact p-Typ TFTs mit 100nm Ni als Drain-/Source-Material und
CuO-Nanopartikeln bezogen von Nanografi.

hier nicht erreicht werden, eine Steuerbarkeit durch das Gate-Potential liegt jedoch vor.
Der Drain-Strom beginnt bereits bei kleinen Drain-Spannungen anzusteigen, das nicht-
lineare Verhalten im Anlaufbereich ist jedoch weiterhin vorhanden und ist zum Teil auch
der Bottom-Contact TFT-Architektur selbst geschuldet, die in der Regel einen groeren
Kontaktwiderstand als TFTs in Top-Contact Bauweise aufweist. Der Kontaktwiderstand
scheint jedoch im Vergleich zu den TFTs mit CuO-Nanopartikeln des Herstellers US Rese-
arch Nanomaterials Inc. etwas geringer zu sein, was eventuell auf einen besseren Kontakt
zwischen den planaren Elektroden und den grofitenteils sphéarischen Partikeln (siehe Ab-
bildung [4.27)(b)) zuriickzufiihren ist. Es wird vermutet, dass das Ausbleiben der Séttigung
auf eine zu hohe CuO-Schichtdicke zuriickzufiihren ist, sodass es zu Strompfaden zwischen
Drain- und Source-Elektroden kommt, die nicht von der Gate-Spannung beeinflusst wer-
den konnen. Diese Vermutung lasst sich anhand der REM-Aufnahme in Abbildung
veranschaulichen, die eine CuO-Beschichtung lediglich in einzelnen Bereichen zeigt. In
diesen Bereichen ist die Schichtdicke jedoch hoch.

Eine gleichméafige Deposition auf der Substratoberfliche stellt sich entsprechend als
schwierig heraus, da das Dispergiervermogen dieser Nanopartikel gering ist und es direkt
nach der Entnahme der Dispersion aus dem Ultraschallbecken zu einer Ablagerung und
Agglomeration der Partikel innerhalb der Losung kommt. Abbildung [4.27](a) macht deut-
lich, dass die Integration von TFTs mit einer reproduzierbaren kontinuierlichen Schicht

bei der Verwendung dieser CuO-Nanopartikel ohne den Einsatz von Dispergieradditiven
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Abbildung 4.27: REM-Aufnahme einer Bottom-Gate, Bottom-Contact TFT-Struktur mit CuO-
Nanopartikeln (Nanografi), aufgebracht durch einen Rakelprozess.

Abbildung 4.28: AFM-Aufnahme einer CuO-Nanopartikelschicht (Nanografi).

nicht méglich ist. Die geringen Strome resultieren folglich daraus, dass die Anzahl an
durchgéngigen Ladungstragerpfaden zwischen Drain- und Source-Elektrode begrenzt ist,
sodass die effektive Kanalweite deutlich unterhalb der angegebenen geometrischen Weite
liegt. Des Weiteren weisen die resultierenden Schichten trotz der gleichméfiigeren Partikel-
durchmesser eine hohe Oberflichenrauheit von 134 nm auf (siehe Abbildung[4.28)). Dies ist
wahrscheinlich auf die Formierung von Agglomeraten zurtckzufithren. Anhand der man-
gelhaften Schichtabscheidung lésst sich auch die geringe Ausbeute an funktionsfihigen
TFTs erklaren.

4.2.2 Top-Contact-Architektur

In Kapitel 2.1 wurde bereits der Vorteil eines reduzierten Kontaktwiderstandes in Top-
Contact Architekturen genannt. Dies konnte anhand der Charakterisierung der ZnO-TFTs
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Abbildung 4.29: (a) Transferkennlinie und (b) Ausgangskennlinienfeld eines Bottom-Gate, Top-
Contact p-Typ TFTs mit CuO-Nanopartikeln (PlasmaChem) und einer Drain-
/Source-Metallisierung aus 100 nm Ni.

in Abschnitt verifiziert werden. Folglich sollen im Folgenden CuO-TFTs mit dieser
Bauweise integriert und charakterisiert werden. Dazu wird die Integration geméfi dem
in Kapitel [3.4] beschriebenen Prozess bis zur Deposition der Al-Schutzschicht auf dem
Dielektrikum durchgefithrt. Direkt vor der Abscheidung der CuO-Nanopartikel (Plasma-
Chem GmbH) wird diese Schutzschicht durch einen nasschemischen Atzprozess entfernt.
Die Halbleiterdeposition erfolgt durch einen Schleuderprozess mit anschliefendem Ver-
dampfen des Losungsmittels bei 115°C fiir 30 Minuten. Die Strukturierung der Kon-
taktelektroden soll durch einen Lift-off-Prozess erfolgen. Dazu wird auf der CuO-Schicht
der Fotolack strukturiert und im nachfolgenden Schritt die Metallisierung aufgedampft
(150nm Ni). Abschliefend wird der Fotolack und damit auch das iiberschiissige Metall

durch eine Kombination aus Aceton und Isopropanol entfernt.

In Abbildung sind die Transferkennlinie (a) sowie das Ausgangskennlinienfeld (b)
eines CuO-TFTs mit Bottom-Gate, Top-Contact Architektur dargestellt. Der Strom Ip
betrigt bei einer angelegten Drain-Spannung von -5V im eingeschalteten Zustand -1-10°A
und im ausgeschalteten Zustand -8-1012A, daraus folgt eine Strommodulation von etwa
1-103. Der geringe Drain-Strom kann teilweise aus der um einen Faktor zehn kleineren Ka-
nalweite W resultieren (Ip o< W). Zudem ist die Schichtdicke des Halbleiters geringer als
bei den zuvor gezeigten Bottom-Contact Bauteilen, woraus weniger Strompfade zwischen

Drain- und Source-Elektrode resultieren. Eine Verbesserung kénnte durch den Einsatz
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des Rakelverfahrens mit entsprechender Anpassung der Rakelgeschwindigkeit erzielt wer-
den, sodass sich die Dicke der Kupferoxidschicht erhoht. Die Einschaltspannung liegt in
Vorwirtsmessrichtung bei Vpoy =-3V und in entgegengesetzter Richtung bei Vo riick = -
0,5V, sodass sich eine Hysterese von AVpy =2,5V ergibt. Im Vergleich zu den vorherigen
TFTs basierend auf CuO-Nanopartikeln ist die Hysterese damit deutlich geringer. Dies
lasst sich ebenfalls mit der geringeren Anzahl an Nanopartikeln erkldren, da somit auch
die Interaktion mit der Umgebung verringert wird. Der Subschwellenspannungsstroman-
stieg ist mit -1V /Dek als gut zu bewerten, die Ladungstragerbeweglichkeit ppp ist jedoch
mit lediglich 4-10 cm?(Vs)™ duBerst gering.

Im Ausgangskennlinienfeld wird die Steuerbarkeit des Transistors deutlich, der Satti-
gungsbereich wird allerdings nur anhand einer leichten Linkskrimmung angedeutet. Zu-
dem besteht auch hier ein nicht-lineares Injektionsverhalten bei kleinen Drain-Spannungen,
sodass trotz Top-Contact Architektur ein ausgepragter Kontaktwiderstand vorhanden ist.
Neben der bereits erwahnten geringen CuO-Schichtdicke infolge der Schleuderbeschich-
tung resultieren die limitierten Strome und der fiir Top-Contact Architektur hohe Kon-
taktwiderstand moglicherweise aus einer chemischen Reaktion des CuO mit der NaOH-
Entwicklerlosung [JYC15],[UKT+15]. Ein Indiz dafiir ist die REM-Aufnahme einer TFT-
Struktur in Abbildung[4.30} in der deutlich zu sehen ist, dass die CuO-Nanopartikel in den
entwickelten Bereichen infolge des Kontaktes mit der NaOH-Entwicklerlosung agglomerie-
ren. Um diese Agglomerate entstehen Bereiche, in denen kaum mehr Partikel vorhanden
sind, wodurch die genannten Effekte erklart werden kénnen. Ein chemische Interaktion
der Entwicklerlosung mit dem Dielektrikum wird ausgeschlossen, da die Entwicklungszeit
der Dicke des Fotolackes entsprechend sorgfiltig gewéahlt wurde. Ein solcher Effekt wiirde
zudem zu einer Entfernung der Nanopartikel fithren und weniger in einer Agglomeration
resultieren.

Des Weiteren ist die Ausbeute an funktionsfdhigen TFTs mit groferer Kanalweite gering,
da sich diese Agglomerate teilweise auch in der Nahe des Kanals bilden und es dadurch
nach der Abscheidung der Kontaktmetallisierung zu Kurzschliissen zwischen Drain- und

Source-Elektrode kommt.

4.2.3 CuO-TFTs auf Foliensubstrat

Im Hinblick auf einen Einsatz im Bereich der flexiblen Elektronikapplikationen soll
nun, basierend auf den Arbeiten von VIDOR und MEYERS, ein Transfer der Integrations-

routine zur Herstellung von nanopartikularen CuO-TFTs auf ein Foliensubstrat erfolgen
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Abbildung 4.30: REM-Aufnahme (a) einer Top-Contact CuO-Struktur und (b) der Vergroflerung
des Agglomerats. Der auf der CuO-Schicht aufgebrachte Fotolack wurde mit
einer NaOH-Losung entwickelt, anschlieBend wurden 100 nm Ni aufgedampft
und via Lift-off strukturiert.

[Vid17],[Mey21]. An das Tragermaterial werden dabei eine Reihe an Anforderungen ge-

stellt. Dazu gehoren unter anderem eine geringe Oberflachenrauheit, eine ausreichende
Temperatur- und Formstabilitit, eine Resistenz gegeniiber den eingesetzten Chemikalien,
sowie gegebenenfalls eine optische Transparenz . Die in Kapitel vorgestellte
Routine kann aufgrund einer Maximaltemperatur von nur 120°C direkt auf flexible Sub-
strate iibertragen werden. Das verwendete Polyethylenterephtalat (PET)-Substrat, zur
Verfiigung gestellt von der Firma Mitsubishi Polyester Film GmbH, mit einer Dicke von
250 pm (Bezeichnung: Hostaphan® GN 250) wird zunéchst durch eine Reinigungspro-
zedur aus Aceton, Isopropanol und VE-Wasser gereinigt. Um eine Verformung wéhrend
des Integrationsprozesses zu vermeiden, wird die PET-Folie zunachst einer thermischen
Behandlung fiir 30 Minuten bei 150°C im Konvektionsofen unterzogen. Durch dieses kon-
trollierte Schrumpfen erhélt man ein nahezu formstabiles Substrat, das eine reproduzier-
bare Bauteilintegration ermoglicht. Die Folienstarke von 250 pm bietet eine ausreichende
mechanische Stabilitat, sodass wihrend sdamtlicher Schleuderprozesse kein unterstiitzen-
des Tragersubstrat notwendig ist. Die Drain-/Source-Metallisierung der Bottom-Gate,
Bottom-Contact TFTs besteht wiederum aus 100 nm Ni.

Abbildung [4.31|(a) stellt die Transferkennlinie eines CuO-TFTs auf einem Foliensub-
strat dar. Die Schwellenspannung Vp, und die Einschaltspannung Vouy liegen bei 0,5V
bzw. 0,6 V. Die Strommodulation Ion/Ilorr betragt 2-10%, wihrend die Ladungstrager-
beweglichkeit prp zu 3-107 cm?(Vs)! bestimmt werden kann.

Im Ausgangskennlinienfeld in Abbildung [4.31|(b) wird wiederum die Steuerbarkeit des
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Abbildung 4.31: (a) Transferkennlinie und (b) Ausgangskennlinienfeld eines Bottom-Gate, Top-
Contact p-Typ TFTs mit CuO-Nanopartikeln (PlasmaChem) und einer Drain-
/Source-Metallisierung aus 100 nm Ni, integriert auf einem flexiblen Trégersub-
strat (Hostaphan® GN 250).

Transistors sowie die Schottky-Barriere zwischen Halbleiter und Kontaktelektroden deut-
lich. Der Sattigungsbereich wird durch eine leichte Linkskriimmung angedeutet, allerdings
steigt Ip danach weiter an.

Insgesamt liegen die Werte fiir die Strommodulation und die Beweglichkeit mindestens
eine Grofenordnung unter denen der CuO-TFTs auf starren Substraten. Dies lasst dar-
auf schliefen, dass die Oberflacheneigenschaften der Folie (Rauigkeit, Unebenheiten) das
TFT-Verhalten negativ beeinflussen. Insbesondere die Grenzflaiche zwischen Halbleiter
und Dielektrikum wird dadurch beeintrachtigt, sodass der Ladungstragertransport durch
Streuprozesse und Fallenzustande erschwert werden kann. Auffallend ist der deutlich ho-
here Drain-Strom im ausgeschalteten Zustand von Ippr =5-10° A. Damit ist er trotz
des vergleichbaren Messspannungsbereiches (Vp=-5V, -10V < V5 <3V) mehr als zwei
Dekaden schlechter als der des baugleichen CuO-TFTs auf einem Si-Substrat (siche Ab-
bildung [4.22)(a)). Verantwortlich hierfiir ist der Gate-Leckstrom I¢, der auf Si-Substrat
im Bereich der Einschaltspannung etwa 1-10'' A betrug, wihrend der Wert bei dem TFT
auf Foliensubstrat bei 1-10? A liegt. Dies kann durch Abweichungen der Schichtdicke des
Dielektrikums aufgrund der Eigenschaften der Folienoberflache oder durch eventuelle Auf-
wolbungen wéhrend der Schleuderbeschichtung hervorgerufen werden. Zudem kommt es
laut DIEKMANN bei polymeren Schichten zu kleinen Léchern (Pinholes), die verstarkt

bei der Deposition auf rauen Oberflichen auftreten. Befinden sich diese Pinholes im Ak-
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tivgebiet eines TFTs, treten signifikante Gate-Leckstrome auf und erhéhen dadurch den
Off-Strom [Die07]. Da der Subschwellenspannungsstromanstieg mit -1,9V/Dek im Be-
reich des CuO-TFTs auf einem starren Substrat liegt, scheint es nicht zu einer signifikan-
ten Zunahme an Fallenzustidnden an der Grenzfliche zu kommen. Dementsprechend wird
die reduzierte Leistungsfahigkeit dem verschlechterten Leckstromverhalten zugeschrieben.
Eine Verbesserung konnte durch die Verwendung einer Folie mit einer geringeren Oberfla-
chenrauheit als der hier verwendeten Folie mit einer Rauheit von 10 nm erreicht werden
[Mit]. Des Weiteren konnte bereits fiir organische Transistoren gezeigt werden, dass eine
Planarisierungsschicht, bestehend aus einer Schicht inoflex T3, sowohl zu einer erh6hten
Ausbeute an funktionsfdhigen Transistoren fiithrt, als auch zu Bauteilen mit gestiegener
Leistungsféhigkeit [Mey21].

Bewertung und Fazit

Die kommerziell erhaltlichen CuO-Nanopartikel von drei verschiedenen Herstellern zeigen
allesamt p-leitendes Verhalten. Dabei weisen die Transistoren mit den CuO-Nanoparti-
keln der Firma PlasmaChem GmbH die beste Performance auf. Ein Vergleich zwischen
TFTs mit Drain-/Source-Elektroden bestehend aus Au oder Ni zeigt, dass CuO-TFTs mit
Ni-Kontakten insbesondere aufgrund des reduzierten Off-Stroms ein leicht verbessertes
elektrisches Verhalten attestiert werden kann. Infolge einer Elektrodenbehandlung mit
Pentafluorothiophenol kann die Betriebsspannung der TFTs sowohl mit Au- als auch
mit Ni-Elektroden von -5V auf -2 V mehr als halbiert werden. Samtliche TFTs weisen ein
ausgepragtes Hystereseverhalten auf, das mit hoher Wahrscheinlichkeit auf Fallenzusténde

innerhalb des Halbleiters zurtiickzufithren ist.
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Komplementare Inverterschaltungen

Nachdem im vorangegangenen Kapitel die Integration und Charakterisierung von an-
organischen FEinzeltransistoren basierend auf n-leitenden ZnO- sowie p-leitenden CuO-
Nanopartikeln behandelt wurde, erfolgt in diesem Kapitel der Ubergang zu komplementé-
ren Inverterschaltungen. Wahrend in der Literatur ein Grofiteil der auf Metalloxiden basie-
renden Inverter auf der Einkanaltechnologie (hauptsidchlich NMOS) beruhen [SVW+20],
werden komplementére Inverter bislang in erster Linie durch einen Mangel an leistungsfa-
higen anorganischen p-Typ Halbleitern limitiert [DKF+11],|[YWL+1§|. Nichtsdestotrotz
konnten bereits vielversprechende Ergebnisse erzielt werden. So konnten YANG et al. durch
eine Kombination von p-SnO und n-InGaZnO, aufgebracht durch HF-Sputtern, komple-
mentare Metalloxid-Inverter herstellen, die bei einer Versorgungsspannung von Vpp = 8V
eine Verstarkung von 137V /V erreichten [YWL418]. JOO et al. konnten durch die Ver-
wendung von p-SnO und n-IGZO, sowie durch eine sogenannte Corbino-Struktur, bei der
eine kreisformige Elektrode von einer ringférmigen Elektrode umgeben ist, die Verstar-
kung im Vergleich zu einer herkémmlichen rechteckigen Transistorform fir Vpp = 10V
von 18,7V /V auf 92,4V /V bei ansonsten gleicher Prozessierung erhéhen [JSK+19|. Die
Herstellung eines Inverters aus gesputtertem p-CuO beziehungsweise n-IGZO auf einem
flexiblen Tragersubstrat gelang DINDAR etal. Bei einer maximalen Prozesstemperatur
von 150°C konnte dabei fiir Vpp = 10V eine Verstarkung von 30V/V erzielt werden
[DKF+11]. Auch wenn die Leistungsfiahigkeit mit einer Verstdrkung von 10,5V /V bei
einer Versorgungsspannung von 12V geringer ausféllt, konnten CHEN et al. 16sungsmit-
telbasierte Inverter, bestehend aus p-NiO und n-IGZO, durch eine Kombination aus Tin-

tendruck und Laser Annealing bei einer maximalen Temperatur von nur 175°C herstellen
[CYC+19].

Im Folgenden werden die in Kapitel [4] vorgestellten n- und p-Typ-TFTs, basierend auf
Metalloxid-Nanopartikeln, in einfachen Logikgattern angewandt. Kapitel beschreibt
gangige Kenngrofien, die zur Bewertung von Inverterschaltungen verwendet werden. In
Abschnitt werden zundchst Einzel-TFTs mit CuO und ZnO zu komplementéren In-

119



Kapitel 5 Komplementéare Inverterschaltungen Universitat Paderborn

(a) (b) ©

__Vop Vbp Voo
H E— n-Typ l:—» p-Typ
Vout Vout Vin Vout
V;i V;
L' E— n-Typ = E~ n-Typ E— n-Typ
" GND " GND " GND

Abbildung 5.1: Vergleich der Schaltbilder von unipolaren Invertern mit (a) einem Ohmschen
Pull-Up-Widerstand und (b) einem Last-Transistor. (¢) Schaltbild eines CMOS-
Inverters.

vertern verschaltet und diese elektrisch charakterisiert, bevor in Kapitel eine Routine
zur monolithischen Integration von p- und n-Typ Diinnfilmtransistoren vorgestellt wird.
Dadurch kénnen nicht nur zwei verschiedene Halbleiter strukturiert aufgebracht werden,
sondern auch die Kontaktmetallisierung hinsichtlich einer Anpassung zwischen Austritts-
arbeit und Elektronenaffinitéit fiir den jeweiligen Halbleiter separat abgeschieden werden.
Nach einer statischen Charakterisierung der so erzeugten Schaltungen, erfolgt in Kapitel [7]
die monolithische Integration hybrider organisch-anorganischer CMOS-Inverter zunachst
auf einem starren Substrat, bevor die Herstellungsroutine auf ein flexibles Foliensubstrat
iibertragen wird. AbschlieSlend wird mit einer zweilagigen Kontaktmetallisierung eine Al-
ternative zu dem zuvor vorgestellten komplexen Integrationsprozess zur strukturierten

Abscheidung zweier Drain-/Source-Metallisierungen gegeben.

5.1 Funktionsweise und Charakterisierung

Der Inverter stellt als sogenanntes NICHT-Gatter (engl.: NOT gate) neben der UND-
und ODER-Verkniipfung eine der logischen Grundfunktionen dar. Dabei wird das Ein-
gangssignal tiber eine entsprechende Verschaltung entweder von einer resistiven Last
(ohmscher Widerstand oder Transistorlast) in Kombination mit einem Transistor (uni-
polarer Inverter) oder durch zwei komplementére Transistoren (komplementéarer Inverter)
invertiert und am Ausgang zur Verfiigung gestellt. Abbildung[5.1]stellt die Schaltbilder von
Invertern in (a) Einkanaltechnologie mit n-Kanal TFTs sowie in (¢) CMOS-Technologie
gegeniiber.

Ein CMOS-Inverter wird durch eine Kombination aus einem aktiven n- und einem p-

Kanal Transistor gebildet. Dabei bestimmen die jeweiligen elektrischen und geometrischen
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Dimensionierungen der einzelnen Transistoren die Eigenschaften des Inverters [KAO07],
[YWL+18|. Idealerweise sperrt im statischen Betrieb jeweils einer der Transistoren voll-
standig, sodass zwischen Versorgungsspannung und Masse kein Strompfad existiert. Le-
diglich wéhrend des Schaltvorgangs, in dem der bislang sperrende Transistor in den Sat-
tigungsbereich tibergeht, fliet ein Strom durch beide Transistoren [Str19]. Aufgrund der
sich dadurch ergebenden geringen Verlustleistung, sowie ihrer hohen Integrationsdichte
und Storsicherheit, wird die Komplementér (engl.: Complementary Metal Oxide Semicon-

ductor, kurz CMOS)-Technik in herkémmlichen integrierten Schaltkreisen eingesetzt.

Die statische Performance einer Inverterschaltung kann anhand ihrer Ubertragungs-
kennlinie Vo (Vin) (engl.: Voltage Transfer Characteristics, kurz VTC) bewertet werden,
bei der die Ausgangsspannung (sowie der Querstrom Ipp, der durch den Inverter fliefit)
iiber der Eingangsspannung bei konstanter Betriebsspannung Vpp aufgetragen wird (siehe
Abbildung [5.2)). Idealerweise entspricht die Spannung am Ausgang bei einem High-Pegel
(logische 1) der Betriebsspannung Vpp beziehungsweise GN D bei einem Low-Pegel (logi-
sche 0).

Schaltschwelle

Die logische Schaltschwelle Vj; entspricht dem Wendepunkt der Ubertragungskennlinie.

An diesem Punkt befinden sich beide Transistoren im Séttigungsbereich und es gilt
R, = R,. (5.1)

Das heifit, am Punkt der Schaltschwelle flieit der maximale Strom durch den Inverter,
der die Hohe der Verlustleistung der Schaltung bestimmt. Im Bereich der Schaltschwelle
ergibt sich anhand von Gleichung fiir den Drain-Strom im Séttigungsbereich folglich

8, 5,

5 5 Vap — Vrnpl)? (5.2)

(5.3)

(VG,n - VvTh,n)2 =

mit Bn :MnCDieIWn/Ln bzw. 6p:HpCDie1Wp/Lp- Mit VG,n = ‘/IN und VG’,p = VDD - VYIN

ergibt sich der Ausdruck entsprechend zu

%(VIN — Vinn)? = %(VDD — Vi~ = [Vrnpl)®. (5.4)
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Abbildung 5.2: Ubertragungskennlinie eines komplementiren Inverters mit gingigen Parame-
tern.

Ersetzt man nun V;y durch V), erhélt man fiir die Schaltschwelle den folgenden Ausdruck
[KAOQT7):

Voo = \Vrnp| + Vibny %:
Vi = > . (5.5)
1+/2

Geht man also von einem, bis auf das Vorzeichen, identischen Transistorverhalten aus,
das heifit p- und n-Kanal TEFTs haben die gleiche Beweglichkeit (u, = p,), das gleiche
Verhéltnis der geometrischen Abmessungen ((¥),, = (*),) und eine betragsméBig gleiche
Schwellenspannung (Vrp., = |Virnp|), weist der Inverter ein symmetrisches Verhalten auf.
Folglich befindet sich der Schaltpunkt idealerweise bei der Hélfte der Versorgungsspan-

nung (Vas = Vpp/2) [KA07],[DKF+11].

Da die Beweglichkeiten fiir n- und p-Typ Metalloxide in der Regel nicht gleich sind, gilt
fir die Dimensionierung der Bauteile mit der Annahme, dass L,, = L, [KN15],[Str19]:
n W,
En _ 22 (5.6)
fp  Wa
Laut STRECKER sollten durch die Anpassung der Kanalweite aus Platzgriinden jedoch
nur Differenzen zwischen den Beweglichkeiten von maximal einer Gréfenordnung kom-
pensiert werden [Str19).

Grafisch kann die Schaltschwelle an dem Punkt abgelesen werden, an dem die Ubertra-
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gungskennlinie die Gerade V;y = Vopyr schneidet.

Verstarkungsfaktor

Der Verstarkungsfaktor G' (engl.: Gain) eines Inverters entspricht der ersten Ableitung,
beziehungsweise der Steigung der Ubertragungskennlinie und ist eine Funktion der Be-
triebsspannung Vpp. Hohe Verstarkungen sind beispielsweise fiir integrierte Schaltungen
wie Ringoszillatoren oder Verstarkerschaltungen erforderlich [YWL+18|. Die Berechnung
erfolgt anhand von Formel

dVin

G = |4dVOUT |VDD:konstant

(5.7)

Storabstand

Der Storabstand NM (engl.: Noise Margin) entspricht dem Bereich der Eingangsspan-
nung, bei dem der Inverter an seinem Ausgang den richtigen Wert ausgibt [LZGH-19].
Fir die Berechnung sind die Eingangspegel von Bedeutung, an denen die Verstarkung
V' =-1 entspricht, und die als V;;, und V;y definiert werden. Die zugehorigen Ausgangs-
pegel werden entsprechend mit Vogu und Vo bezeichnet (sieche Abbildung . Die Dif-
ferenz zwischen den beiden Eingangsspannungen (V;g — V) bestimmt den Ubergangs-
bereich, auch als Unsicherheitsbereich bezeichnet, und sollte moglichst gering sein, um
einen Betrieb bei geringen Betriebsspannungen zu ermoglichen. Der Unsicherheitsbereich
entspricht dem Amplitudenbereich der Eingangsspannung, in welchem dem Ausgang kein
eindeutiger Pegel zugeordnet werden kann [SVW-20],[LWG20]. Die Stérabstande N My
bzw. N M, kénnen geméf folgender Ausdriicke bestimmt werden [YWL+18]:

NMpy =Vou —Vin (5.8a)
NMg =V, —Vor (5.8b)

5.2 Komplementare Inverter aus separat integrierten
TFTs

Zunachst werden komplementére Inverter realisiert, indem Einzel-TFTs tiber die Mess-
nadeln des Spitzenmessplatzes entsprechend miteinander verschaltet werden. Die Inte-

gration der Einzeltransistoren wird gemaf der in Kapitel [3.4] beschriebenen Routine auf
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Abbildung 5.3: Ubertragungskennlinie, Querstrom Ipp sowie Verstiarkung eines komplementéiren
Inverters mit einem n-leitenden ZnO- und einem p-leitenden CuO-TFT, integriert
auf jeweils getrennten Si/SiO9-Substraten.

thermisch oxidierten Si-Substraten durchgefiithrt. Fiir die Gate-Elektrode wird sowohl fiir
den CuO- als auch fiir den ZnO-TFT eine Schicht aus 2nm Ti und 30 nm Au verwendet.
Der CuO-Transistor wird in der Bottom-Gate, Bottom-Contact Architektur integriert,
wobei die Kontaktelektroden aus 100nm Au (PFBT-behandelt) bestehen und die Nano-
partikel durch einen Rakelprozess aufgetragen werden. Fir den ZnO-TFT wird aufgrund
der besseren Performance ein Top-Contact Aufbau mit einer Drain-/Source-Metallisierung
aus 150nm Al gewahlt. Die Deposition der Nanopartikel erfolgt in diesem Fall durch eine
Schleuderbeschichtung.

Waihrend der Aufnahme der Ubertragungskennlinie werden die TFTs durch die elektri-
sche Verbindung der Drain-Elektroden geméfi Abbildung (c) zu einem komplementa-
ren Inverter verschaltet. Dabei wirkt der p-leitende CuO-TFT als Pull-up-Element, der
n-leitende ZnO-TFT dient demnach als Pull-down-Element.

Charakterisierung

Die elektrische Charakterisierung des komplementéiren Inverters, der aus der Kombi-
nation zweier Einzeltransistoren gebildet wird, erfolgt anhand der Ubertragungskennlinie

in Abbildung [5.3] die bei einer Versorgungsspannung von Vpp = 5V aufgenommen wur-
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deﬂ. Das Ausgangssignal Vopyr weist einen High-Pegel von mindestens 4,8 V auf, solange
sich die Eingangsspannung V;y in dem Bereich zwischen 0V und 0,9V bewegt. Entspre-
chend befindet sich der Ausgang bei V;y grofler als 1,7V auf einem Low-Pegel von 0,15 V.
Dementsprechend erhélt man fiir den Unsicherheitsbereich einen Wert von 0,8 V und der
Ausgangsspannungshub liegt mit 96 % der Betriebsspannung nahe dem Idealwert. Die
Storabstande konnen zu NMpy=3,28 'V und NM;=0,75V bestimmt werden. Dabei ist
der geringe Wert fiir N M}, durch die Verschiebung der Kennlinie als kritisch anzusehen,
da die Storabstande moglichst grofl sein sollten, um zu verhindern, dass eine Signalsto-
rung den Inverter falschlicherweise schaltet. Die Kennlinienverschiebung resultiert aus der
unterschiedlichen Leistungsfahigkeit der beiden Transistoren, die im vorangegangenen Ka-
pitel deutlich wurde. Eine Verlagerung nach links ist ein Indiz dafiir, dass der p-Typ-TFT
als Pull-Up-Element nicht stark genug ist, um den High-Pegel aufrechtzuerhalten.

Die Schaltschwelle Vy; liegt bei einer Spannung von 1,35 V. Damit ist die Ubertragungs-
kennlinie um 1,15V vom idealen Schaltpunkt (V3; = Vpp/2) nach links verschoben. Dies
ist durch die fehlende Dimensionierung der Einzel-TFTs zur Kompensation der unter-
schiedlichen Beweglichkeiten von ppg,=0,015cm?(Vs)? und ppg,=0,08 cm?(Vs)™! be-
griindet. Das geometrische Verhaltnis zwischen n- und p-Kanal-TFT betrégt in diesem Fall
(W/L),/(W/L),,=2,5. Durch Erhohen dieses Verhéltnisses kann das Pull-up-Verhalten
des p-Typ-Transistors verbessert werden, sodass sich die Kennlinie in Richtung positiver
Eingangsspannung verschiebt [YWL+18|. Die maximale Verstarkung kann zu 17V /V be-
stimmt werden. Die statische Leistungsaufnahme weist einen minimalen Wert von 0,1 pW

auf und erreicht im Umschaltpunkt einen Maximalwert von 2 uW.

5.3 Monolithische Integration komplementarer Inverter

Wiéhrend der zuvor charakterisierte Inverter durch das externe Verbinden von Einzel-
TFTs gebildet wurde, die sich auf verschiedenen Trégersubstraten befanden, wird im
folgenden Kapitel eine Integrationsroutine entwickelt, die eine monolithische Herstellung
komplementéarer Schaltungen ermoglicht. Durch die monolithische Integration wird die
fehleranfallige externe Verdrahtung vermieden und die Integrationsdichte erhoht. Die
Performance der Einzel-TFTs und damit auch die des Inverters héngt, wie in Kapitel
beschrieben, unter anderem von den Eigenschaften des Metall-Halbleiterkontaktes ab.
Folglich muss die Austrittsarbeit der Drain-/Source-Elektroden an die Elektronenaffini-

tat des Halbleitermaterials angepasst werden, um den Kontaktwiderstand zu minimieren.

IDie Ergebnisse beziiglich komplementérer Inverter basierend auf TFTs mit anorganischen Halbleitern
auf getrennten Substraten wurden teilweise in [13] veroffentlicht.
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Dementsprechend kann ein komplementérer Inverter eine separate Kontaktmetallisierung
fiir die einzelnen Transistortypen (n- und p-Kanal) erfordern. Die vorgestellte Integrati-
onsroutine ermdglicht die Integration von zwei verschiedenen Materialien fiir die jeweiligen
Kontaktelektroden, sowie die Deposition und Strukturierung von zwei unterschiedlichen
Halbleitermaterialien. Dies erlaubt die Herstellung von komplementédren Inverterstruk-
turen auf einem gemeinsamen Substrat. Die entwickelte Integrationsroutine bietet eine
grofle Flexibilitat bei der Auswahl der Kontaktmaterialien und erzielt dadurch auch einen
hohen Freiheitsgrad bei der Wahl der Halbleitermaterialien.

Integration

Im Folgenden wird der Prozessablauf zur Herstellung komplementérer Inverter auf ei-
nem gemeinsamen Substrat beschrieben?] Die Diinnfilmtransistoren werden dazu in der
Bottom-Gate, Bottom-Contact-Bauweise integriert. Ausgangspunkt fiir die nachfolgen-
de Routine ist ein thermisch oxidierter Si-Wafer, auf dem bereits die Gate-Elektroden
(2nm Ti/30nm Au), das Dielektrikum (inoflex T3), sowie die Al-Schutzschicht, wie in
Kapitel beschrieben, aufgebracht worden sind. Fiir die Integration wird ein Umkehr-
lack (AZ®5214 E, bezogen von der Firma MicroChemicals GmbH) verwendet, der gemaf
seiner Prozessierung entweder in einem positiven oder negativen Muster der Maske resul-
tiert. Ein Negativ der Maske wird durch einen speziellen Vernetzer im Lack erzielt, der bei
Temperaturen iiber 110°C in den belichteten Bereichen aktiviert wird. Dadurch werden
diese Bereiche lichtunempfindlich und nahezu unloslich im Entwickler. Die bislang un-
belichteten Bereiche konnen im Anschluss an eine Flutbelichtung im Entwickler entfernt
werden [Merb|. Dadurch ergibt sich fiir die im Folgenden angewandte Doppellacktechnik
die Vorgabe, dass auf einem negativ (bzw. umgekehrt) prozessierten Fotolack eine weitere
positive Lackschicht aufgebracht werden kann. Umgekehrt ist dies allerdings nicht mog-
lich, da in diesem Fall die unten liegenden, bislang unbelichteten Bereiche wahrend der
Integration einer negativen Maske ungewollt belichtet und folglich bei der Entwicklung
entfernt wiirden.

Der Prozessablauf zur monolithischen Integration komplementéarer Inverter mit einem p-

leitenden CuO-TFT sowie einem n-Typ ZnO-TFT ist in Abbildung dargestellf’] Die

?Die Entwicklung der Routine zur monolithischen Integration komplementirer Inverter fand in Ko-
operation mit Fabio F. Vidor (Universitat Paderborn/ UFRGS) und Thorsten Meyers (Universitét
Paderborn) statt.

3Auf die Kennzeichnung der Vias-Offnungen zum Kontaktieren der Gate-Elektroden sowie die Leiter-
bahnen zwischen den einzelnen Transistoren der Inverter wurde aus Griinden der Ubersichtlichkeit
verzichtet.
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Doppellacktechnik zur Strukturierung der Kontakte Deposition des ersten Kontaktmetalls
(linker TFT)

Dielektrikum | Gate I

Dielektrikum

(b) Substrat

(a) Substrat

Fotolithogratie & Strukturierung der Kontakte
(rechter TFT)

Lift-off
S el O B —— _“_“__

Dielektrikum Diclektrikum | Gate |

() Substrat () Substrat
Fotolithografie & Deposition des zweiten Kontakt- Doppellacktechnik zur Strukturierung der Kontakte
(rechter TFT)

metalls

Diclektrikum NGRS |

Dielektrikum

(f) Substrat

(e) Substrat
Fotolithogratie & Deposition des zweiten Halblei-
ters (CuO)

Deposition des ersten Halbleiters (ZnO) & Lift-off

Dielektrikum

(h) Substrat

Dielektrikum

(g) Substrat

Fotolack AZ® 5214 E: Strukturierung des Halbleiters durch Lift-off % Zn0

- Positiv - Negativ RO AR5 Soeses e
g g ! CuO
Dielektrikum
- Al - N D Drain
Q)] Substrat S Source

Abbildung 5.4: Schematische Darstellung des Herstellungsprozesses zur monolithischen Integra-
tion komplementarer Inverter mit anorganischen Halbleitern unter Verwendung

eines Umkehrlackes (AZ®5214E).
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Abbildung 5.5: Optische Konfokalmikroskopaufnahme eines komplementéren Inverters auf ei-
nem gemeinsamen Si/SiOz-Substrat. Unten befinden sich n-leitende ZnO-TFTs
mit Al-Kontakten, oben sind p-leitende CuO-TFTs mit Ni-Elektroden zu sehen.
Rechts ist der Ubergang zwischen den beiden Kontaktmetallisierungen vergrofert
dargestellt. Eine Unterbrechung ist dort deutlich zu erkennen.

Kontakte des p-Kanal TFTs (links) sollen mittels Lift-off-Prozess strukturiert werden. Da-
zu muss zunichst eine Lackschicht den Bereich des n-Typ-TFTs (rechts) abdecken, bevor
eine weitere (positive) Lackmaske aufgebracht werden kann. Diese legt die Bereiche der
Kontakt-Elektroden frei, sodass dort die Al-Schutzschicht nasschemisch entfernt werden
kann, ehe die Metallisierung durch Elektronenstrahl-Verdampfen ganzflachig abgeschieden
wird. Da sich in Kapitel zeigte, dass Nickel ein geeignetes Kontaktmetall fiir CuO-
TFTs darstellt, wird folglich eine Ni-Schicht mit einer Dicke von 150 nm aufgedampft.
Der anschlieBende Lift-off-Prozess, erreicht durch das Entfernen der Fotolackschichten
in Aceton, strukturiert die Drain-/Source-Elektroden im Bereich des p-Kanal-TFTs. Die
verbliebene Al-Schutzschicht in diesem Bereich wird durch nasschemisches Atzen selektiv
zum Nickel entfernt. Dazu muss wiederum der rechte Bereich (n-leitender TFT) durch
eine Lackschicht geschiitzt werden.

Als Néchstes werden die Kontakte fir den ZnO-TFT (n-Typ) auf der rechten Sei-
te integriert. Dementsprechend erfolgt zunachst eine Abdeckung des Bereiches fiir den
p-Typ-Transistor, bevor die Schutzschicht in dem freigelegten Bereich nasschemisch ge-
atzt und die zweite Metallisierung ganzflachig abgeschieden wird. Dieser Prozessschritt
ist als kritisch anzusehen, da bereits eine minimale Fehljustierung der Maske zu einer
Unterbrechung der Leiterbahnen zwischen den Transistoren einer Inverterstruktur fithrt,
wie in Abbildung[5.5 veranschaulicht wird. Als Kontaktmaterial soll eine 150 nm dicke Al-
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Schicht durch einen nasschemischen Atzprozess strukturiert werden. Dementsprechend ist
eine weitere Lithografie erforderlich, welche die Drain-/Source-Kontakte maskiert. Hierfur
wird das Negativ der zuvor fiir die Integration der Ni-Kontakte verwendeten Lift-off-Maske
benotigt. In diesem Fall ist es moglich, eine negativ prozessierte Lackschicht auf einer po-
sitiven Maske zu strukturieren, da das Aluminium eine ungewollte Belichtung des unten
befindlichen Fotolackes verhindert.

Im néchsten Schritt erfolgt die ZnO-Deposition. Hierfiir hat sich die Spriithbeschichtung
gegeniiber dem Rakelprozess als vorteilhaft herausgestellt, da hiermit eine bessere Bede-
ckung der Strukturen an den Lackkanten erzielt wurde. Dazu bleiben die Lackmasken zur
Strukturierung der Drain-/Source-Kontakte bestehen, sodass der Bereich des p-leitenden
TFTs weiterhin abgedeckt ist. Durch einen anschlieenden Lift-off in Aceton wird das ZnO
strukturiert. Zum Schluss wird das p-leitende CuO durch einen Rakelprozess aufgebracht.
Waihrenddessen wird der ZnO-TFT durch eine Lackmaske abgedeckt und das CuO im
Anschluss ebenfalls durch einen Lift-off aus dem Bereich des n-Kanal-TFTs entfernt.

In Abbildung sind komplementare Inverter abgebildet, die gemafl der beschriebenen
Routine integriert wurden. Dabei befinden sich die p-leitenden TFTs mit Ni-Elektroden
und CuO oben, die p-Typ-TFTs mit Al-Kontakten und ZnO liegen dementsprechend un-
ten. Der Ausschnitt zeigt die VergroSerung eines fehlerhaften Ubergangs zwischen den

beiden Kontaktmetallen aufgrund einer Fehljustierung.

Charakterisierung

Aus den Ubertragungskennlinien in Abhéingigkeit von der Betriebsspannung Vpp, dar-
gestellt in Abbildung [5.6](a), lisst sich auf eine erfolgreiche Herstellung monolithisch in-
tegrierter CMOS-Inverter schlieBen. Bei Vpp =5V und einem Eingangsspannungsbereich
0V< Vin <0,7V liegt am Ausgang ein High-Pegel mit maximal 4,5V an. Der Grund fiir
den von Vpp abweichenden High-Pegel ist wiederum das ungleiche Verhéltnis zwischen
den Widerstanden der n- und p-Kanal-TF'Ts, wodurch sich der Ausgangspegel gemafl der
Spannungsteilerregel ergibt. In diesem Fall kann die Leitfahigkeit des CuO-TFTs nicht
ausreichend erhoht werden, um den Ausgang auf einen idealen High-Pegel zu ziehen. Ein
Low-Pegel am Ausgang (0,6 V> Vopyr >0,2V) kann durch eine Eingangsspannung von
Vin >1,4V erreicht werden. Damit betrdgt der Ausgangsspannungshub zwischen 86 %
(Vbp=5V) und 70% (Vpp =2V) der Versorgungsspannung. Die Storabstande kénnen
entsprechend zu NMyz=3,1V und NM;=0,1V bestimmt werden. Auch hier ist der
Wert fiir NMp aufgrund der Kennlinienverschiebung nach links aufgrund der schwache-

ren Performance des CuO-TFTs fiir eine praktische Anwendung als zu gering anzusehen.
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Abbildung 5.6: (a) Ubertragungskennlinie sowie (b) Stromverlauf eines komplementiren Inver-
ters mit einem n-leitenden ZnO- und einem p-leitenden CuO-TFT, integriert auf
einem gemeinsamen Si/SiO2-Substrat.

Mit steigender Betriebsspannung kann eine Verschiebung der Kurve nach rechts beobach-
tet werden. Dabei verlagert sich der Schaltpunkt Vi, von 0,5V (Vpp=2V) nach 1,1V
(Vop =5V). Das Verhéltnis zwischen den Transistorgeometrien betrégt (W/L),/(W/L), =5.
Auch hier ist eine weitere Erhohung des Geometrieverhéltnisses erforderlich, um die schwé-
chere Performance des CuO-TFTs durch die Bauteildimensionen auszugleichen und die
Transfercharakteristik dadurch in Richtung eines idealen Schaltpunktes zu verschieben.
Der Unsicherheitsbereich betragt 0,7V fir Vpp =5V, fiir Vpp=2V reduziert sich der
Wert auf 0,5V.

Die Verstarkung erhoht sich von 23V/V fur Vpp =2V auf 9V/V fir Vpp =5V. Folg-
lich kann sowohl fiir die Verstiarkung als auch fiir die Schaltschwelle gemafi Gleichung [5.5
eine Abhéngigkeit von der Betriebsspannung festgestellt werden, sodass der Inverter ein
korrektes Verhalten aufweist.

Verglichen mit dem Inverter, gebildet durch zwei separat integrierte Einzel-TFTs aus Ab-
bildung [5.3 kann eine vergleichbare Performance erzielt werden. Allerdings werden im
Vergleich zu den Einzel-TFTs deutlich geringere On-Strome bzw. Ladungstragerbeweg-
lichkeiten, insbesondere fiir den n-leitenden ZnO-TFT, erreicht. Es wird angenommen,
dass dies auf die Vielzahl an Prozessschritten zuriickzufiihren ist, denen vor allem der
zuerst integrierte ZnO-TFT ausgesetzt ist. Dabei kann nicht ausgeschlossen werden, dass
der NaOH-Entwickler das Gate-Dielektrikum trotz Al-Schutzschicht schidigt und dadurch

130



Fachgebiet Sensorik 5.3 Monolithische Integration komplementarer Inverter

5 : : - T T 100
V=3V Vour:
—— Low — High
ry —— High— qu 180
Low — High
High — Low
V. =V
<o 3 IN OUT, - 1
> 3 //, 60 é‘
% " CuO-TFT: A
Sal L =3pm, W=500pm| 40 -~
ZnO-TFT:
L=3um, W=100pum
1r 120
0 + 0
z
e
g7
<
o
-10 : - - : -
0 1 2 3 4 5
VIN (\%)

Abbildung 5.7: Ubertragungskennlinie mit Querstrom Ipp sowie Verstirkung eines komplemen-
tdren Inverters mit einem n-leitenden ZnO- und einem p-leitenden CuO-TFT fiir
beide Schaltrichtungen auf einem gemeinsamen Si/SiOy-Substrat.

Fallenzustdnde an der Halbleiter-Dielektrikum-Grenzfliche erzeugt. Aulerdem erfolgt die
Deposition der ZnO-Nanopartikel auf einer durch Fotolack strukturierten Oberfléche mit
einer Schichtdicke von 1,5pm (siche Abbildung [5.4{(g)). Dadurch lagern sich deutlich
weniger Nanopartikel grenzflichennah im Kanalgebiet ab, woraus die geringeren Strom-
starken resultieren. Fir den monolithisch integrierten Inverter kann in Abbildung |5.6|(b)
aufgrund der geringeren On-Strome ein deutlich verringerter Querstrom Ipp von 20 nA
im Umschaltpunkt bei einer Versorgungsspannung von 5V beobachtet werden. Idealerwei-
se sollte bei einem komplementéren Inverter nur wihrend des Schaltvorgangs ein Strom
durch den Inverter flieBen. Fiir einen High-Pegel am Ausgang, bei dem der ZnO-TFT
sperrt und der CuO-TFT leitet, ist der Strom minimal. Wéahrend des Pegel-Wechsels
steigt Ipp an und verbleibt anschliefend jedoch nahezu auf dem maximalen Niveau. Dies
weist darauf hin, dass der CuO-TFT nicht ausreichend sperrt, sodass dessen Leitfahigkeit

den Querstrom durch den Inverter ermdéglicht.

Bislang wurde die Ubertragungskennlinie nur in einer Messrichtung aufgenommen. Ab-
bildung zeigt die Transfercharakteristik des zuvor diskutierten komplementaren In-
verters bei Vpp=5V fiir beide Schaltrichtungen. Es zeigt sich die erwartete Hysterese

zwischen den beiden Messrichtungen. Diese Hysterese wird in erster Linie dem Verhalten
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der CuO-TFTs zugeschrieben. Wie im vorherigen Kapitel beobachtet wurde, konnte der
Drain-Strom bei einer Messrichtung von negativer zu positiver Gate-Spannung teilweise
erst bei deutlich positiven Spannungen ausgeschaltet werden. Dadurch unterscheiden sich
auch die Verstarkungen des Inverters fiir die beiden Schaltrichtungen. Bei einer Schaltrich-
tung vom High- zum Low-Pegel am Ausgang reduziert sich die Verstiarkung auf lediglich
2V/V. Zudem kann fir die Schaltrichtung vom High- zum Low-Pegel aufgrund des fla-
cheren Verlaufs der Kurve eine leichte Verschiebung der Schaltschwelle Vj; nach rechts
festgestellt werden, die in dieser Schaltrichtung bei 1,8 V liegt. Wahrend der Maximalwert
von 4,5V fiir den High-Pegel und der Minimalwert von etwa 0,2V fiir den Low-Pegel auch
in dieser Messrichtung erreicht werden, vergrofiert sich der Unsicherheitsbereich auf 1,9 V.
Aus den sich ergebenden Stérabsténden NMp=-0,2V und NMy=2,0V ergibt sich zu-

dem eine hohe Storanfélligkeit gegentiber verrauschten Eingangssignalen.

Wiéhrend der monolithischen Integration komplementarer Inverter kann die Vielzahl
an Fotolithografieprozessen als kritisch angesehen werden, die ein hohes Fehlerpoten-
tial enthalten. Hinsichtlich der Opferschicht (20nm Al) muss der Entwicklungsprozess
sorgfiltig durchgefiithrt werden, um ein chemisches Angreifen des Dielektrikums durch
die NaOH-Losung zu vermeiden. Des Weiteren konnen durch das vorhandene Maskenset
keine Ungenauigkeiten kompensiert werden, die durch das manuelle Justieren entstehen
konnen. Dies kann von einem Ubergang mit erhdhtem Widerstand zwischen den beiden
Kontaktmetallen bis hin zu vollstdndig unterbrochenen Leiterbahnen fithren. Zudem wer-
den insbesondere die zuerst integrierten ZnO-TFTs einem vermehrtem chemischen und
mechanischen Stress durch weitere Prozessschritte ausgesetzt. Hier ist unter anderem der
Rakelprozess zur Deposition der CuO-Nanopartikel zu nennen. Aufgrund der Lackmasken,
die den jeweils anderen Transistortyp wéhrend der Halbleiterdeposition schiitzen, kann
von einer inhomogenen Partikelablagerung, insbesondere an den Lackkanten, ausgegangen
werden. Da sich die Inverterstrukturen allerdings zwangsliufig an diesen Ubergéngen be-
finden, kann dies als ein Grund fiir die, im Vergleich zu optimiert integrierten Einzel-TFTs,

verringerte Leistungsfahigkeit der Transistoren der Inverterstruktur angesehen werden.

5.4 Hybride Inverter

In der Regel sind organische Halbleiter l6cherleitend, wiahrend der Grofiteil der Me-
talloxide eine Elektronenleitung aufweisen. Dadurch ist es naheliegend, dass in der Lite-
ratur n-leitende Metalloxide mit organischen p-Halbleitern zu hybriden komplementéren
Invertern kombiniert werden [PBS+15],[KMT+17],[WWK+21|. Allerdings ergeben sich
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dabei Herausforderungen bei der Integration beziiglich der Temperatur- und Chemikali-
enkompatibilitat. Organische Halbleiter reagieren sensibel auf etwaige Losungsmittel und
temperaturintensive Prozesse [Mey21].

Im nachfolgenden Abschnitt soll zum einen untersucht werden, ob durch die Verwendung
von organischen Materialien anstatt des p-leitenden Kupferoxids aufgrund der bislang
noch besseren elektrischen Eigenschaften organischer Transistoren (jg. = 1,7 cm?(Vs)!
[Mey21]) eine gesteigerte Leistungsféhigkeit des Inverters erzielt werden kann. Zum ande-
ren soll die Flexibilitat der entwickelten Integrationsroutine hinsichtlich der Verwendung
unterschiedlicher Materialien evaluiert werden. Zudem wird ein Transfer auf ein flexibles
Substrat durchgefithrt, bevor eine alternative Prozessierung vorgestellt wird, welche die

Komplexitét reduziert.

5.4.1 Monolithisch integrierte Inverter mit hybriden Halbleitern

In vorangegangenen Arbeiten wurden bereits komplementére organisch-anorganische
Inverter vorgestellt. VIDOR berichtete im Zuge dessen von einem Inverter mit einer maxi-
malen Verstarkung von 11V/V, der aus einem ZnO-TFT (n-Typ) und einem Transistor
mit dem organischen Halbleitermaterial 2,7-Dialkyl[1]benzothieno[3,2-b][1]-benzothiophen
(Cs—BTBT, p-Typ) gebildet wurde [Vid17]. MEYERS demonstrierte einen Inverter auf
flexiblem Tragersubstrat bestehend aus einem n-Kanal-TFT mit ZnO-Nanopartikeln so-
wie einem p-Typ-TFT mit dem organischen Halbleiter Dinaphtho[2,3-b:2’,3’-f]thieno[3,2-
b]thiophen (DNTT), der eine Verstarkung von 9,6 V/V erzielte [Mey21]. Allerdings wur-
den dazu in beiden Fallen Einzel-TFTs auf unterschiedlichen Substraten integriert und
anschliefend extern zu einer Inverterschaltung verbunden.

Im folgenden Abschnitt soll ein Inverter charakterisiert werden, der durch einen DNTT-
TFT im Pull-up-Zweig und ein ZnO-TFT als Pull-down-Element gebildet wird. Die Inte-

gration der Inverterstrukturen erfolgt dazu auf einem gemeinsamen Si/SiOs-Substrat.

Die Herstellung erfolgt analog zu dem in Kapitel beschriebenen Prozessablauf. Der
anorganische Halbleiter (ZnO) wird aufgrund der héheren Prozesstemperatur (T =115°C)
sowie der besseren Losungsmittelbestdndigkeit als erstes integriert. Als Kontaktmetall
fiir DNTT-basierende TFTs wird eine 30 nm dicke Goldschicht durch Elektronenstrahl-
Verdampfen aufgebracht’} Der Halbleiter wird im letzten Schritt ganzflichig mittels ther-

4Da organische Halbleitersysteme nicht Gegenstand dieser Arbeit sind, wird fiir weiterfiihrende Infor-
mationen beziiglich des Einsatzes von DNTT als halbleitende Schicht in Diinnfilmtransistoren auf die
folgende Literatur verwiesen [Mey21].
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Abbildung 5.8: Optische Konfokalmikroskopaufnahme komplementérer Inverterstrukturen auf
einem gemeinsamen Si/SiO9-Substrat. Unten befinden sich n-leitende ZnO TFTs
mit Al-Kontakten, oben sind p-leitende DNTT TFTs mit Au-Elektroden abge-
bildet.

mischen Verdampfens abgeschieden. Dessen Schichtdicke betragt ebenfalls 30 nm. Auf
eine Strukturierung des organischen Halbleiters durch einen Lithografie-Prozess wird al-
lerdings aus den oben genannten Griinden verzichtet. Der ZnO-TFT wird wiederum mit
einer 150 nm dicken Al-Schicht kontaktiert. Abbildung zeigt eine optische Konfokal-

mikroskopaufnahme der hergestellten Inverterstrukturen.

Charakterisierung

Ein durch die Kombination eines organischen p-Kanal-TFTs mit einem anorganischen
n-Typ-TFT monolithisch auf einem Si/SiOy-Substrat hergestellter komplementérer In-
verter zeigt die Ubertragungskennlinie in Abhingigkeit von der Versorgungsspannung in
Abbildung . Fir Vpp =10V kann am Ausgang ein sicherer High-Pegel von 8,6 V bis zu
einer Eingangsspannung Vi von 2,9V erreicht werden, wobei der maximale High-Pegel
von 9,0V bei Viy =0V liegt. Der Low-Pegel betriagt ab einer Eingangsspannung von
Vig =4,1V zwischen 0,8V und 0,5 V. Da sich der Ausgangspegel anhand der Spannungs-
teilerregel einstellt, bedeutet dies wiederum, dass der p-Typ-TFT seinen Widerstand im
Vergleich zu dem n-leitenden TF'T nicht ausreichend senken kann. Dementsprechend kann

auch ein idealer Low-Pegel am Ausgang nicht erreicht werden, da die Leitfahigkeit des

5Die Ergebnisse beziiglich der monolithischen Integration komplementirer Inverter durch eine Kombi-
nation aus n-Typ ZnO-TFTs und p-Typ DNTT-TFTs wurden teilweise in [7] veroffentlicht.
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Abbildung 5.9: Ubertragungskennlinie, Querstrom Ipp und Verstirkung eines komplementiren

Inverters mit einem n-leitenden ZnO- und einem p-leitenden DNTT-TFT auf
einem gemeinsamen Si/SiO2-Substrat.

ZnO-TFTs im eingeschalteten Zustand im Vergleich zu der des (sperrenden) DNTT-TFTs
nicht hoch genug ist. Dies lésst auf eine zu geringe Strommodulation der beiden Tran-
sistoren schliefen. Im Fall des DNTT-TFTs ist dies mit hoher Wahrscheinlichkeit auf
eine Schédigung des Dielektrikums wahrend der Lackentwicklung zuriickzufiihren (sie-
he Abbildung [5.4|(d)), bei der die Al-Schicht ungewollt entfernt wurde. Dadurch ist ein
Schutz des Polymers nicht weiter gegeben, woraus Fallenzusténde an der Grenzfliche re-
sultieren, welche die Leistungsfdhigkeit des Bauteils herabsetzen [Mey21]. Des Weiteren
kann angenommen werden, dass die Al-Leiterbahnen in den Kontaktbereichen zwischen
p- und n-leitenden TFTs wahrend des Entwicklungsprozesses angegriffen wurden, woraus
sich ein Widerstand und demzufolge ein Spannungsabfall am Ubergang zwischen den bei-
den Kontaktmetallen ergibt. Der geringe On-Strom des ZnO-TFTs lasst sich einerseits
durch die Deposition der Nanopartikel auf einer durch Fotolack und Elektroden struk-
turierten Oberflache erkléren, was zu einer geringen Nanopartikeldichte im Kanalgebiet
fiihrt. Andererseits wird auch ein Einfluss der ganzflichigen Deposition des organischen
Halbleiters vermutet. Dadurch entsteht ein Heteroiibergang an der Riickseite des Ladungs-
triagerkanals, der mit hoher Wahrscheinlichkeit das elektrische Verhalten des ZnO-TFTs
beeintrachtigt.

Fiir eine Betriebsspannung von 5V liegt der Ausgang fiir 0 < V;y < 2,5V auf einem High-
Pegel zwischen 3,9V und 4,2V | wahrend sich ein Low-Pegel von 0,6 > Voyr > 0,01V fur
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eine Eingangsspannung ab 3,6 V ergibt. Damit kann der maximale Ausgangsspannungshub
jeweils zu 85 % und 83,8 % bestimmt werden. Der daraus resultierende Unsicherheitsbe-
reich, in dem keine eindeutige Pegelzuweisung moglich ist, erstreckt sich damit tiber 1,2V
(Vpp =10V) beziehungsweise 1,1V (Vpp=5V).

Auch hier kann durch die Erhohung von Vpp eine Verschiebung der Schaltschwelle in
Richtung hoherer Eingangsspannungen beobachtet werden. Fiir 5V befindet sich V,; bei
29V, fur Vpp=10V ist V3y =3,5V. Die maximale Verstirkung betragt 5,2V/V fur ei-
ne Betriebsspannung von 5V und erhéht sich auf 13,6 V/V bei 10 V. Folglich zeigt auch
dieser Inverter in Bezug auf die Abhédngigkeit von der Versorgungsspannung ein korrektes
Verhalten. Fiir die Storabstdnde kénnen bei einer Spannung von Vpp =10V die Werte
NMp, =24V und NMy=4,9V extrahiert werden. Fiir eine Versorgungsspannung von
5V ergeben sich entsprechend NM;=2,5V und NMyz=0,6V.

5.4.2 Inverter mit hybriden Halbleitern auf Foliensubstrat

Im Hinblick auf einen Einsatz im Bereich der flexiblen Elektronik soll die entwickelte
Integrationsroutine fiir komplementéare Inverter im folgenden Abschnitt auf ein flexibles
Tragersubstrat tibertragen werden. Dazu wird eine PET-Folie mit einer Stédrke von 125 pm
der Firma Mitsubishi Polyester Film GmbH verwendet. Die Prozessierung erfolgt analog
zu Kapitel[5.3] Auch hier werden die n-Kanal ZnO-TFTs mithilfe einer 150 nm Al-Schicht
und die p-Typ DNTT-TFTs durch eine 30 nm dicke Au-Schicht kontaktiert. Um die Na-
nopartikeldeposition im Kanalbereich zu verbessern, wird der Fotolack nach der Struktu-
rierung der Al-Elektroden (siche Abbildung[5.4](f)) entfernt. Der Bereich der p-Typ-TFTs
muss anschlieend jedoch wieder durch eine Lackmaske abgedeckt werden, um eine dorti-
ge Abscheidung von ZnO-Nanopartikeln zu verhindern. Dabei wird der Lack im Bereich
der ZnO-TFTs jedoch ohne Schutzschicht auf dem Dielektrikum entwickelt. Aulerdem
kann eine zu lange Entwicklungszeit auch zu einem Angreifen der Al-Kontakte durch die
NaOH-Entwicklerlosung fithren. Auf eine Strukturierung des organischen Halbleiters wird

wiederum verzichtetlf

5Die Ergebnisse beziiglich der Integration komplementirer Inverter basierend auf TFTs mit einem hy-
briden Halbleitersystem auf einem flexiblen Tragersubstrat wurden teilweise in [4] verdffentlicht.
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Abbildung 5.10: Ubertragungskennlinie sowie Verstirkung eines komplementéren Inverters mit
einem n-leitenden ZnO- und einem p-leitenden DNTT-TFT, monolithisch inte-
griert auf einem gemeinsamen PET-Substrat.

Charakterisierung

Abbildung zeigt die Ubertragungskennlinie des komplementaren Inverters auf ei-
nem PET-Substrat in Abhéngigkeit von der Versorgungsspannung. Fir Vpp =10V kann
eine maximale Verstarkung von 30V /V bei einem Pegelwechsel am Ausgang von High
zu Low festgestellt werden. Dabei liegt im Bereich 0 V< V;y <6,8V der Ausgang auf
einem High-Pegel von maximal 9,9V, wihrend eine logische Null (Voyrmin =0,3V) fir
7,95 V< Viny < Vpp erreicht wird. Dadurch ergibt sich ein nahezu idealer Ausgangsspan-
nungshub von 96% der Versorgungsspannung sowie ein Unsicherheitsbereich von 1,15V.
Die Schaltschwelle liegt bei V3, =7,1V und ist damit grofer als der ideale Schaltpunkt
von Vpp/2, das heifit, der Graph ist nach rechts verschoben. Als Grund hierfir wird
das in diesem Fall hohere Niveau des On-Stroms des DNTT-TFTs (Ipy =1-105A) ge-
geniiber dem des ZnO-TFTs (Ioy =3-107 A) angenommen. In diesem Fall befindet sich
zwar kein Fotolack auf den Al-Elektroden, nichtsdestotrotz befinden sich die Inverter-
strukturen an den Ubergangsbereichen, sodass sich die Lackschicht zur Maskierung der
p-Typ-TFTs weiterhin als storend fiir eine gleichmaflige Nanopartikelablagerung im Ka-
nalbereich erweist. Des Weiteren kann nicht ausgeschlossen werden, dass die Elektroden

und das Dielektrikum durch die Entwicklerlosung angegriffen wurden. Auch wenn der
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Leckstrom weiterhin auf einem geringen Niveau liegt, sodass es augenscheinlich zu keiner
Schédigung des Dielektrikums gekommen ist, konnen Fallenzustdnde an der Halbleiter-
Dielektrikum-Grenzflache fiir den geringen Strom des ZnO-TFTs verantwortlich sein. Ab-
schlieend muss auch hier der Einfluss durch die ganzflachige Deposition des organischen
Halbleiters auf die elektrischen Charakteristika der ZnO-TFTs in Betracht gezogen wer-
den. Das adédquate elektrische Verhalten des DNTT-TFTs weist darauf hin, dass es in den
Bereichen der p-Kanal-TFTs zu keiner Schiadigung des Dielektrikums gekommen ist.

Die Schwellenspannungen der TFTs liegen mit Vzy, , =-1,3V und Vzp,,, = 1,5V betragsma-
Big nah beieinander. Die Stérabstande entsprechen hier NM;, =6,5V und NMy=1,95V.
Fir die umgekehrte Schaltrichtung (vom Low- zum High-Pegel am Ausgang) kann die
Verstiarkung zu 5,2V/V bestimmt werden. Eine logische Eins erhélt man bis zu einer
Eingangsspannung Vi, =5V, eine logische Null ab V;y =7,3V, sodass sich der Unsicher-
heitsbereich auf 2,3V vergréflert. Zudem tritt eine Hysterese auf, welche die Schaltschwel-
le auf einen Wert von Vj; =5,8V verschiebt. Diese Hysterese ist wahrscheinlich auf das
Hysterese-Verhalten des ZnO-TFTs zuriickzufiithren. Bei einer Eingangsspannung von 0V
kann ausgangsseitig ein maximaler High-Pegel von Vpoy =9,6 V erreicht werden. Mit ei-
nem minimalen Low-Pegel von Vo, =0,5V ergibt sich ein Ausgangsspannungshub von
91 %. Fir die Storabstande ergeben sich die Werte NMpz=2,3V und NM;=4,5V.

Der Querstrom Ipp durch den Inverter ist im Schaltpunkt, an dem sowohl der p-Typ
als auch der n-Typ TFT leitend ist, maximal. Aufgrund des leicht erhéhten Querstroms
im Bereich des High-Pegels zeigt der ZnO-TFT ein schlechteres Sperrverhalten als der
DNTT-TFT. Dies kann einerseits auf die Belastung des Dielektrikums durch die Ent-
wicklerlosung hervorgerufen werden. Mit einem maximalen Gate-Leckstrom im Bereich
von 10 A kann eine Schidigung des Dielektrikums jedoch ausgeschlossen werden. Ande-
rerseits kann auch hierfiir der anorganisch-organische Heteroiibergang und dessen Einfluss

auf die Ladungstrigerdichte im Halbleiter nicht ausgeschlossen werden.

Wird die Versorgungsspannung von 10V auf 5V gesenkt, kann sowohl die zu erwartende
Verschiebung der Schaltschwelle, als auch eine Verringerung der Verstarkung beobachtet
werden. Letztere betrégt bei einer Schaltrichtung von einem High- auf einen Low-Pegel
maximal 12,4V /V und die Schaltschwelle liegt bei 3,65 V. Das Ausgangspotential befin-
det sich im Bereich von 0 V< V;y <3,3V auf einem High-Pegel von 4,4 V< Vopyr <4,9V.
Ein Low-Pegel von 0,6 V> Voyr >0,3V erhalt man ab einer Eingangsspannung von etwa
Vig=4,1V. Damit ergibt sich ein maximaler Ausgangsspannungshub von 92 % der Be-
triebsspannung Vpp und Storabstdnde von 0,8V und 3,0V fiir NMpy beziehungsweise
NMy.
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Fiir den Ubergang vom Low- zum High-Pegel zeigt sich eine deutliche Hysterese und ei-
ne dadurch bedingte Verringerung der Inverter-Performance mit einer Verstarkung von
lediglich 1,2V/V und einem nicht eindeutig bestimmbaren Unsicherheitsbereich. Bei ei-
nem Low-Pegel am Eingang (V7y >0V) wird ein maximaler High-Pegel am Ausgang von
1,3V nicht tberschritten. Mit einem Low-Pegel nahezu auf Massepotential betragt der
Ausgangsspannungshub im Bereich von 0 V< V;y < Vpp gerade einmal 26 %. Dies ldsst
darauf schliefen, dass der p-Kanal-TFT bei reduzierter Versorgungsspannung nicht mehr
dazu in der Lage ist, den Ausgang auf einen addquaten High-Pegel zu ziehen. Nichtsde-
stotrotz verringert sich die statische Leistungsaufnahme durch die Senkung der Versor-

gungsspannung von 10V auf 5V um mehr als eine GroBenordnung von 10 pW auf 0,2 pnW.

Bewertung und Fazit

Mit der entwickelten Integrationsroutine lassen sich komplementére Inverter mit zwei
verschiedenen Halbleitern und dementsprechend auch mit zwei Kontaktmetallen auf einem
gemeinsamen Trégersubstrat realisieren. Die vermessenen Inverter, bestehend aus einem
p-leitenden CuO-TFT sowie einem n-leitenden ZnO-TFT, weisen aufgrund der schwéche-
ren Leistungsfihigkeit der CuO-TFTs allesamt eine Verschiebung der Ubertragungskenn-
linie nach links auf. Allerdings zeigen auch die ZnO-TFTs eine, im Vergleich zu optimiert
hergestellten Einzel-TFTs, reduzierte Leistungsfahigkeit. Deren elektrische Eigenschaften
werden offensichtlich durch die Vielzahl an Prozessschritten, welche die zuerst integrierten
ZnO-TFTs chemisch und mechanisch belasten, sowie durch die Deposition der Nanoparti-
kel auf einer durch Fotolack strukturierten Oberfléche beeintrichtigt. Die insbesondere bei
den CuO-TFTs auftretende Hysterese lisst sich auch in den Ubertragungskennlinien der
Inverter beobachten. Die maximal erreichte Verstarkung eines solchen Inverters betragt
9V/V. Anhand der Integration von hybriden Invertern wird die Flexibilitdt der Integrati-
onsroutine beziiglich der verwendeten Halbleiter und Kontaktmetalle deutlich. So kénnen
mit einem Inverter bestehend aus einem DNTT- und einem ZnO-TFT Verstiarkungen von
bis zu 30 V/V erreicht werden.

Insgesamt ist die entwickelte Herstellungsmethode sehr komplex und damit fehleranfillig,
weshalb sie sich fiir eine kommerzielle Anwendung in ihrer jetzigen Form nicht eignet. Ab-
hilfe kann ein modifiziertes Maskenset schaffen, das zum einen Fehljustierungen kompen-
siert und zum anderen die Masken zur Strukturierung der Kontakte und die entsprechende
Maskierung des jeweils anderen Transistortyps kombiniert, sodass eine Doppellacktechnik
nicht notwendig ist und sich die Prozesskomplexitit reduziert. Durch eine geeignete An-

passung der Prozessfithrung erscheint es moglich, dass die elektrischen Eigenschaften der
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Inverter-TFTs denen von optimiert hergestellten Einzel-TFTs entsprechen.

5.5 Inverter mit zweilagiger Kontaktmetallisierung

Die vorgestellte Routine zur Integration von zwei gestapelten unterschiedlichen Kon-
taktmetallen auf einem gemeinsamen Substrat ist sehr komplex und enthélt, wie bereits in
Kapitel erwahnt, verschiedene Fehlerquellen wie eine Dejustierung der Maskenebenen
oder eine mangelnde Kompatibilitat einzelner Prozessschritte zueinander. Deshalb wird
in weiterfithrenden Experimenten untersucht, ob die monolithische Herstellung komple-

mentérer Inverter durch eine zweilagige Kontaktmetallisierung vereinfacht werden kann.

Integration

Eine wesentliche Reduzierung der Komplexitiat bietet die Integration einer zweilagigen
Drain- /Source-Metallisierung. Diese Methode kann allerdings nur dann eingesetzt werden,
wenn die Schichtdicken beziehungsweise die Nanopartikel-Durchmesser der verwendeten
Halbleiter relativ stark voneinander abweichen. Dabei soll der Halbleiter mit der geringe-
ren Schichtdicke (bzw. kleinerem Partikel-Durchmesser) durch das unten liegende Metall
kontaktiert werden. Entsprechend findet die Ladungstragerinjektion fiir den Halbleiter
mit der grofieren Schichtdicke (bzw. groferem Partikel-Durchmesser) durch die obere Me-
tallschicht statt.

Der Prozessablauf zur Integration zweilagiger Kontaktelektroden ist in Abbildung
dargestellt. Der Ausgangspunkt fiir die Integration ist ein Templat, das bereits die Gate-
Elektroden, das Dielektrikum und die Schutzschicht enthélt. Im néchsten Schritt findet ein
herkémmlicher Fotolithografie-Prozess zur Strukturierung der Kontaktelektroden statt,
gefolgt vom Entfernen der Schutzschicht in den freigelegten Bereichen. Da die Struk-
turierung durch einen Lift-off-Prozess erfolgen soll, bleibt die Lackschicht wahrend des
anschliefenden Aufdampfens bestehen. Zunéchst wird das Metall fiir den dinneren Halb-
leiter aufgedampft, bevor direkt im Anschluss das zweite Metall aufgebracht wird. Soll-
te eines der Kontaktmetalle nicht resistent gegeniiber der Al-Atzlosung sein, folgt dem
Lift-off-Prozess ein weiterer Lithografie-Prozess mit der invertierten Maske zum Schutz
der Elektroden wahrend des Entfernens der Al-Schutzschicht. Nichtsdestotrotz kann es
in diesem Fall zu einem ungewollten Unterdtzen kommen, da die Seiten der Kontakte
nicht geschiitzt werden konnen. Basierend auf den Nanopartikel-Durchmessern wird fiir
das p-leitende CuO (Hersteller: PlasmaChem GmbH, Partikel-Durchmesser: 40 nm) eine
Nickelschicht mit einer Dicke von 50 nm gewahlt. Fiir die Kontaktierung der ZnO-Schicht

140



Fachgebiet Sensorik 5.5 Inverter mit zweilagiger Kontaktmetallisierung

Fotolithografie & Atzen der Schutzschicht

B B B B B

| Kertt8  Dieclektrikum  [KePr |

Substrat

Deposition der Drain-/Source-Metalle

T s O s B O AR
. Positiv

[Gate ]  Dielektrikum Gate .
[] Negativ
Substrat
[] Ti/Au
Lift-off M N

N . PN

[Gate | Dielektrikum [Gate |
X ZnO
Substrat ¥\ CuO
Doppellacktechnik, Atzen der D Drain
Schutzschicht & ZnO-Deposition S Source

[Gate ] Dielektrikum [Gate |

Substrat

Lift-off, Fotolithografie, Atzen der
Schutzschicht & CuO-Deposition

Substrat

| Gate Dielektrikum Gate |

Substrat

Abbildung 5.11: Darstellung der Integrationsroutine zur Herstellung komplementérer Inverter
mit einer zweilagigen Kontaktmetallisierung auf einem gemeinsamen Substrat.
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Abbildung 5.12: Ausgangskennlinienfeld eines (a) p-leitenden CuO-TFTs sowie eines (b) n-
leitenden ZnO-TFTs mit einer zweilagigen Metallisierung bestehend aus 50 nm
Ni und 100nm Al auf einem gemeinsamen Si/SiO9-Substrat.

(Partikel-Durchmesser: 70 nm) werden weitere 100 nm Aluminium aufgedampft, sodass die
gesamte Schichtdicke 150 nm betragt. Die Strukturierung und Deposition des Halbleiters
erfolgt analog zu der in Kapitel beschriebenen Routine.

Charakterisierung

In Abbildung sind die resultierenden Ausgangskennlinienfelder der auf einem ge-
meinsamen Si/SiOs mit einer zweilagigen Kontaktmetallisierung integrierten Einzel-TFTs
dargestellt. Aus den Steigungen im jeweiligen Anlaufbereich der Transistoren lésst sich
sowohl fiir den CuO- als auch fiir den ZnO-TFT auf einen hohen Kontaktwiderstand schlie-
Ben. Der hohe Kontaktwiderstand zwischen CuO-Nanopartikeln und den Drain-/Source-
Elektroden kann auf eine, im Vergleich zum Partikeldurchmesser, zu geringe Dicke der
Ni-Schicht hinweisen, sodass das CuO auch durch das Aluminium kontaktiert wird. Mit
der Elektronenaffinitit von CuO (4,07eV) und der Austrittsarbeit der beiden Metalle
(pa1=4,28¢V, ¢n; =5,15€V [JL19]) ergibt sich nach Gleichung fir einen Kontakt
zwischen CuO und Al eine erhohte Energiebarrierenhéhe und damit ein grofierer Kontakt-
widerstand als flir einen Ni-Kontakt. Damit einhergehend kann der geringe Drain-Strom
erklart werden.

Ebenso wie der CuO-TFT weist auch der ZnO-TF'T eine verringerte Performance vergli-
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Abbildung 5.13: Ubertragungskennlinie, Querstrom sowie Verstirkung eines komplementéren In-
verters mit einem n-leitenden ZnO und einem p-leitenden CuO TFTs mit einer
zweilagigen Metallisierung bestehend aus 50 nm Ni und 100nm Al auf einem
gemeinsamen Si/SiOg-Substrat.

chen mit in Kapitel [] vorgestellten Einzeltransistoren auf. Da bereits gezeigt wurde, dass
Ni eine Alternative zu einer Al-Kontaktierung ist (siche Kapitel , kann der hohe
Kontaktwiderstand nicht aus einer energetischen Fehlanpassung am Metall-Halbleiter-
Ubergang resultieren. Als problematisch kann hier der Prozessschritt zum Entfernen der
Al-Schutzschicht angesehen werden. Wéhrend die Oberflichen der Al-Elektorden durch
die Lackmaske geschiitzt sind, werden die Seitenflichen wéahrend des nasschemischen
Atzens der Schutzschicht von der Atzldsung angegriffen. Dadurch kommt es zu einem
Unterdatzen des Lackes, was einen inhomogenen Kontakt zwischen ZnO-Nanopartikeln
und Drain-/Source-Elektroden zur Folge hat. Zudem muss vor dem Aufbringen des n-
Halbleiters wiederum der Bereich der p-Kanal-TFTs durch eine Lackschicht abgedeckt
werden. Da die Schutzschicht allerdings bereits entfernt wurde, ist darauf zu achten, dass
das Dielektrikum wahrend des Entwicklungsprozesses nicht iiberméflig angegriffen wird,
da sich dies negativ auf die Transistor-Parameter auswirkt [Mey21|. Dies gilt dementspre-
chend auch fiir die Strukturierung des p-Halbleiters.

Die Einzeltransistoren aus Abbildung [5.12] werden nun zu einer komplementéren Inver-
terstruktur verschaltet. Abbildung zeigt die zugehorige Ubertragungskennlinie, sowie
den Querstrom Ipp durch den Inverter wahrend des Schaltvorgangs. Bei einer Betriebss-

pannung Vpp von 5V wird ein High-Pegel von 4 V und ein Low-Pegel von 0,12V erreicht.
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Dies entspricht einem Ausgangsspannungshub von etwa 78 % der Versorgungsspannung.
Ideale Pegel (Vpp und GN D) werden gemafl Spannungsteilerregel durch einen ungewoll-
ten Spannungsabfall am jeweils leitenden Transistor verhindert. Dies wird insbesondere
bei dem High-Pegel ersichtlich, der mit 4V rund 1V unter dem Idealwert liegt. Der Span-
nungsabfall am p-Typ CuO-TFT kann dadurch erklart werden, dass dessen Strom im
leitenden Zustand in etwa im Bereich des Sperrstromes des ZnO-TFTs liegt. Die Schalt-
schwelle V), befindet sich bei 3,2V und liegt damit 0,7V oberhalb des idealen Wertes von
Vbp/2. Die Kurve ist demnach nach rechts verschoben, was durch das Ungleichgewicht
zwischen den Einschaltstromen des n- und p-Typ-TFTs verursacht wird. Die Storabsténde
betragen fiir NMy =0V und fir NM;=1,2V und sind somit gering. Die Verstiarkung

des Inverters kann zu 2,4 V/V bestimmt werden.

Insgesamt konnten durch die vorgestellte, in ihrer Komplexitat reduzierte Routine zur
Integration von komplementaren Invertern mit zweilagigen Kontaktelektroden funktions-
fihige Bauelemente erzielt werden. Allerdings liegt die Performance auf einem niedrigeren
Niveau als die der monolithisch integrierten TFTs mit Parallelmetallisierung. Dies ist auf
die mangelhafte Qualitat des Al-Anteils an den Elektroden zuriickzufiihren, wodurch sich
der Kontaktwiderstand der ZnO-TFTs deutlich erhoht.
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sub-pm-Kanallangen

Das kommerzielle Hauptanwendungsgebiet von Diinnfilmtransistoren liegt momentan
im Bereich der Aktiv-Matrix-Displays basierend auf Flissigkristallen (engl.: Active Ma-
triz Liquid Crystal Display, kurz AMLCD) oder auf organischen Leuchtdioden (engl.:
Active Matriz Organic Light-Emitting Diode Display, kurz AMOLED), welche Transit-
frequenzen im Megahertz-Bereich erfordern |[ZBG+20|. Bislang werden dazu grofStenteils
TFTs mit polykristallinem Niedertemperatur-Silizium (engl.: Low-Temperature Polysili-
con, kurz LTPS) verwendet. Metalloxide, allen voran Indium-Gallium-Zinkoxid (IGZO),
finden ebenfalls weite Verbreitung in der Display-Technologie, da sie gegeniiber LTPS eine
kostengiinstigere und skalierbare Herstellung ermoglichen [Wag20],|JJP+-21].

Eine Erhohung der Transitfrequenz bis in den Gigahertz-Bereich wiirde den Weg fiir einen
Einsatz von TFTs iiber Anwendungen in der Displaytechnologie hinaus ebnen. Die Tran-
sitfrequenz ist in diesem Kontext eine wichtige Kenngrofie eines TFTs und beschreibt die
Frequenz, bei der keine Signalverstarkung mehr erfolgt. Beeinflusst wird diese Frequenz
unter anderem durch die Kanallinge sowie durch parasitire Kapazititen, die durch das

Uberlappen der Drain- und Source-Elektroden mit der Gate-Elektrode entstehen.

Im Folgenden wird zunéchst der allgemeine Einfluss der Kanallange auf das Transis-
torverhalten erlautert, bevor die Integrationsroutine zur Herstellung von selbstjustierten
TFTs vorgestellt wird, die zu einer Minimierung der Uberlappbereiche fiihrt. Zunéchst
wird der Prozess hinsichtlich einer Auflésung von einem Mikrometer optimiert und die
entsprechenden TFTs charakterisiert, bevor eine weitere Reduzierung der Kanallange in
den Submikrometerbereich erfolgt. Abschlieflend erfolgt der Transfer auf ein Foliensub-

strat.
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Abbildung 6.1: Schematische Darstellung eines (a) konventionellen TFTs mit Kennzeichnung der
bauteiltypischen Kapazititen aufgrund von Uberlappungen zwischen der Gate-
und der Source-Elektrode bzw. zwischen der Gate- und Drain-Elektrode sowie der
Kanalkapazitit. (b) Selbstjustierter TFT mit minimierten Uberlappbereichen.

6.1 Einfluss der Kanallange auf das Transistorverhalten

Die bereits erwahnte Transitfrequenz fr kann anhand der Formel

©Vo

" 27L(L + 2Ly,) (61)

Jr

mit der Ladungstragerbeweglichkeit 1, der Betriebsspannung Vp, der Kanalldnge L sowie
der Kontaktlange L, bestimmt werden . Letztere entspricht der Uberlappung zwi-
schen der Drain- bzw. Source-Kontakte und der Gate-Elektrode. Dies fiihrt zu parasitéaren
Kapazitéten, die bei jedem Schaltvorgang ge- und entladen werden miissen (siehe Abbil-
dung [6.1/(a)). Die Ladungstrigerbeweglichkeit der in Kapitel vorgestellten Bottom-
Gate, Bottom-Contact ZnO-TFTs liegt im Bereich von 1cm?(Vs)™. Dementsprechend
muss bei einer Drain-Spannung von 5V und Uberlappungen von 5pum die Kanalldnge in
den sub-pm-Bereich reduziert werden, um Transitfrequenzen im MHz-Bereich zu errei-
chen.

Betrachtet man den obigen Ausdruck fiir die Transitfrequenz, sowie Gleichung fir
den Drain-Strom Ip, sollte eine Reduzierung der Kanallange theoretisch zu einer gestei-
gerten TFT-Performance fithren. In der Realitét treten jedoch mit sinkender Kanallange
sogenannte Kurzkanaleffekte auf, insbesondere deshalb, da die Schichtdicke des Gate-
Dielektrikums und/oder die Uberlappbereiche nicht in gleichem Mafle wie die Kanallinge
reduziert werden. Dadurch kann es sogar zu einer Verschlechterung der elektrischen Eigen-
schaften kommen. Eine allgemeine Kanalldnge, ab der Kurzkanaleffekte auftreten, kann

nicht angegeben werden, da dies von dem Materialsystem, der Bauteilarchitektur sowie
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von dem Herstellungsprozess abhiangt |[RFK+14].

Anhand von Gleichung wird deutlich, dass bei einer Abnahme der Kanalldnge der
Beitrag des Kontaktwiderstands an dem Gesamtwiderstand steigt [TDK95],|[AKZ+12],
[Klal8],[WKT+20]. Dies fihrt zu Nichtlinearitaten im TFT-Verhalten, sichtbar vor al-
lem im Anlaufbereich eines Ausgangskennlinienfeldes. Des Weiteren kommt es aufgrund
des abnehmenden Abstandes zwischen Drain- und Source-Elektroden in Kurzkanal-TFTs
zu einer Erhohung des lateralen elektrischen Feldes. Dadurch wird die Potentialbarrie-
re zwischen Metall und Halbleiter gesenkt, was in einer Abnahme der Schwellenspan-
nung bzw. der Einschaltspannung resultiert. Dieser Effekt wird als DIBL (engl.: Drain-
Induced Barrier Lowering)-Effekt bezeichnet. Infolge des DIBL-Effekts kommt es au-
Berdem entweder aufgrund einer Reduzierung der Kanalldnge und/oder einer Erhohung
der Drain-Spannung zu einer Verschlechterung des Subschwellenspannungsstromanstiegs
[SKY+08],[LJ11],[RIN-+14].

Die Strommodulation kann ebenfalls negativ von einer verkiirzten Kanallinge beeinflusst
werden. Das verstarkte elektrische Feld zwischen Drain und Source fithrt dazu, dass es
zu Strompfaden durch die gesamte Schichtdicke des Halbleiters kommen kann, sodass es
zu einem Anstieg des minimalen Stromes im ausgeschalteten Zustand kommt. Dadurch
nimmt die Kontrolle des Drain-Stromes durch die Gate-Spannung ab [WZS06].

Eine weitere Auswirkung kurzer Kanallangen ist, dass der Drain-Strom Ip mit zunehmen-
der Drain-Spannung Vp nicht in Sattigung geht. Nimmt Ip im Sattigungsbereich linear
mit steigendem Vp zu, spricht dies fir den Effekt der Kanallingenmodulation. Besteht ein
quadratischer Zusammenhang, kann auf einen Punch-Through-Effekt infolge des DIBL-
Effektes geschlossen werden [Sze91],[HZZ+06].

Alles in allem wird das Auftreten von Kurzkanaleffekten also durch das Verhéltnis
zwischen parasitaren Anteilen an der Gate-Kapazitat, dem Kontaktwiderstand sowie dem
lateralen und vertikalen elektrischen Feld beeinflusst [RFK+-14].

6.2 Integration selbstjustierter TFTs

Die Integration von TFTs mit Kanallingen unterhalb von einem Mikrometer beruht
auf dem Prozess der Selbstjustierung durch eine Riickseitenbelichtung. Das Prinzip der
Selbstjustierung im Rahmen der Transistorintegration wurde bereits im Jahre 1964 von
KLAESENS und KOELMANS entwickelt und durch VIDOR und MEYERS an die Integra-
tion von selbstjustierten TFTs basierend auf dem high-£ Dielektrikum inoflex T3 ange-
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passt [Vid17],[Mey21]. In dieser Arbeit soll der Prozess hinsichtlich einer Herstellung von
Bottom-Gate, Bottom-Contact Diinnschichttransistoren mit Kanallingen im Submikro-

meterbereich (Sub-pm-Bereich) erweitert und optimiert werden.

Der Selbstjustierungsprozess

Zunéchst soll der prinzipielle Prozessablauf zur Herstellung von TFTs mit selbstjus-
tierten Drain-/Source-Elektroden beschrieben werden, bevor die erforderlichen Anpas-
sungen hinsichtlich einer Reduzierung der Kanallinge in den Submikrometerbereich er-
lautert werden. Bei der Selbstjustierung dient die strukturierte Gate-Elektrode als Mas-
kierung fiir den Kanalbereich. Folglich bestimmen die geometrischen Abmessungen der
Gate-Strukturen die spétere Kanallange. Dazu wird auf einem transparenten Substrat
(Borosilikatglas-Wafer: BOROFLOAT33, bezogen von SIEGERT WAFER GmbH bzw.
PET-Folie: Hostaphan® GN 75, bereitgestellt von Mitsubishi Polyester Film GmbH) die
Gate-Metallisierung (50 nm Al) ganzflachig aufgedampft und anschliefend durch eine her-
kommliche Fotolithografie und einen nasschemischen Atzprozess strukturiert. Das poly-
mere Gate-Dielektrikum inoflex T3 wird, wie bereits in Abschnitt beschrieben, auf-
gebracht. Eine Metallisierung aus 150nm Al, die in Kapitel zur Kontaktierung von
ZnO-TFTs eingesetzt wurde, ist hier nicht moglich, da eine Metallschicht dieser Dicke
sdmtliche Strahlung wahrend der Riickseitenbelichtung absorbieren wirde. Stattdessen
wird eine Al-Schicht mit einer Dicke von nur 15nm zum Schutz des Dielektrikums (siehe
Abschnitt aufgedampft, auf die die von der Riickseite zu belichtende Fotolackschicht

aufgeschleudert wird.

Fiir die Riickseitenbestrahlung wird das Substrat mit der Lack-beschichteten Seite nach
unten in die Belichtungsanlage eingebaut, d.h. die Oberflache ist der Lichtquelle abge-
wandt. Wie bereits erwahnt, dient fiir den Kanalbereich die Gate-Elektrode als Maskie-
rung, wahrend eine zusétzliche Quarzglasmaske die Geometrien der Kontaktelektroden de-
finiert. Bei der Riickseitenbelichtung muss das UV-Licht (UV-A) dementsprechend durch
das Substrat, das Gate-Dielektrikum und die Al-Schutzschicht gelangen, um den Fotolack
ausreichend zu belichten und eine Entwicklung des Lackes zu gewéhrleisten. Das Prinzip
der Riickseitenbelichtung wird in Abbildung veranschaulicht. Die Schichtfolge dieser
drei Materialien muss demnach eine gewisse Transmission ermoglichen. Anhand Abbil-
dung wird deutlich, dass die Transmission im Bereich des Intensitédtsmaximums der

UV-Lichtquelle (A =365nm) durch die zusétzliche Al-Schicht von ca. 90 % auf etwa 6 %
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6.2 Integration selbstjustierter TFTs

—Quarzglas-Maske
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Abbildung 6.2: Prinzip der Riickseitenbelichtung zur Integration selbstjustierender Drain-
/Source-Elektroden. Dabei muss das UV-Licht Substrat, Gate-Dielektrikum und
Al-Schutzschicht in ausreichender Intensitdt durchdringen, um den Fotolack zu
belichten. Das Gate dient als Maskierung des Kanalbereiches.
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Abbildung 6.3: Optische Transmission eines Borosilikatglas- und eines Foliensubstrates (Hosta-
phan® GN 75) jeweils beschichtet mit inoflex T3 bzw. mit inoflex T3 und 15nm
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reduziert wird. Bei einem Foliensubstrat erfolgt eine entsprechende Reduzierung von 75 %
auf 8 %. Dies erfordert sowohl eine Belichtungszeit von 11 Sekunden von der Riickseite
als auch eine weitere kurze Belichtung von einer Sekunde von der Vorderseite, um eine
entwickelbare Fotolackschicht zu erhalten.

Die weitere Prozessierung zur Strukturierung der Drain-/Source-Elektroden mithilfe ei-
nes Lift-off-Prozesses erfolgt ebenfalls anhand der in Kapitel [3.4] beschriebenen Routine.
Als Kontaktmetall der ZnO-TFTs wird Nickel gewéhlt, das sich in Abschnitt als
geeignete Alternative zu Al-Kontakten herausgestellt hatte. Vor der abschlieenden Halb-
leiterabscheidung muss die verbliebene Al-Schutzschicht selektiv zu den Ni-Elektroden

entfernt werden.

6.2.1 Reduzierung der Kanallange in den Sub-pm-Bereich

Prozessanpassungen

Die bisherige Prozessbeschreibung bezieht sich auf eine herkdmmliche Integration mit
selbstjustierten Drain-/Source-Kontakten. Hierdurch konnen TFTs mit minimalen Kanal-
langen von drei Mikrometern reproduzierbar hergestellt werden. Im Folgenden soll dieser
Prozess abgewandelt werden, um die Integration von Strukturen bis in den Submikrome-
terbereich zu ermoglichen.

Zunachst muss dazu die Gate-Elektrode verkleinert werden, da diese die Kanallange defi-
niert. Das vorhandene Maskenset bietet minimale Strukturen mit einer Lange von einem
Mikrometer. Deren Verkleinerung kann dadurch erzielt werden, dass nach der Fotolitho-
grafie die Dimensionen der entwickelten Lackmaske durch einen isotropen Trockenétzpro-

zess im reaktiven Ionenétzer Plasmalab p80P mittels Sauerstoffplasma verkleinert werden

Entwickeln des Fotolackes Schrumpfen der Lackmaske Strukturierung der Gate-
(RIE) Elektrode (Atzprozess)

Glas Glas

Abbildung 6.4: Schematische Darstellung des Prozessablaufs zur Integration von Gate-
Elektroden mit Langen im Sub-pm-Bereich durch herkémmliche Fotolithografie
in Kombination mit einem Trockenétzprozess zur Reduzierung der lateralen Di-
mensionen der Lackmaske.
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(siche Tabelle im Anhang . Das Ubertragen dieser Lackmaske in die darunter lie-
gende Aluminiumschicht kann auf zwei verschiedene Arten durchgefiihrt werden. Zum
einen kann das Aluminium im Trockenétzverfahren unter Verwendung von brom- oder
chlorhaltigen Gasen geétzt werden. Dies fiihrt zwar zu geraden Elektrodenkanten, jedoch
wird der Prozess hinsichtlich einer groflachigen Integration entwickelt, sodass vakuumba-
sierte Prozesse weitgehend vermieden werden solle. Aufgrund dessen erfolgt das Atzen
des Aluminiums nasschemisch. Abbildung stellt diesen Prozess bildlich dar. Das Ent-
fernen des Fotolackes erfolgt, wie gewohnt, durch eine Reinigungssequenz bestehend aus
Aceton und Isopropanol. Es folgt wiederum die Deposition des Gate-Dielektrikums, der
Al-Schutzschicht sowie der Fotolackschicht zur Strukturierung der Kontaktelektroden.
Die Schichtdicke des Fotolackes betrdgt hier bei der herkommlichen Fotolithografie etwa
1,5 num. Aufgrund der Absorption wéhrend der Riickseitenbelichtung gelangt die Strah-
lung nicht ausreichend tief in diese Lackschicht. Zusétzlich kommt es zur Lichtbrechung
an den verschiedenen Grenzflachen. Die Auflosung R wird folglich durch die Belichtungs-
dosis und die Tiefenschérfe (engl.: Depth of Focus, kurz DOF) begrenzt. Eine Moglichkeit
zur Verbesserung der Auflosung ist die Reduzierung der Wellenlédnge (R o< \). Allerdings
nimmt auch die Tiefenschérfe mit sinkender Wellenldange ab (DOF o A) [Hill19]. In dieser
Arbeit soll die erh6hte Auflosung durch das Verringern der Schichtdicke des Fotolackes
erreicht werden (siche Abbildung [6.5). Dadurch reduziert sich die erforderliche Belich-
tungszeit bzw. die Belichtungsdosis. Dies vermeidet Beugung und Streuung des Lichts in
abgeschattete Bereiche (also das Kanalgebiet tiber der Gate-Elektrode) und verbessert die
Auflésung.

Die Schichtdicke des Fotolackes kann zum einen durch Verdndern seiner Viskositat oder
durch das Verwenden spezieller Diinnlacke erreicht werden. Dabei ist das Einfahren ei-
nes neuen Lackes jedoch sehr aufwindig und die Reproduzierbarkeit beim Verdiinnen
des Lackes als kritisch zu sehen. Zum anderen kann auch hier wieder ein Trockenétzpro-
zess im Sauerstoffplasma eingesetzt werden. Letztgenannte Methode wird in dieser Arbeit
aufgrund der hohen Reproduzierbarkeit gewahlt. Dieser Prozess sollte spéter jedoch bei-
spielsweise durch die Verwendung eines Diinnlackes ersetzt werden.

Der Fotolack wird dazu wie gewohnt auf die Al-Schutzschicht aufgeschleudert. Nach
dem Austreiben des Losungsmittels wird die Lackschichtdicke durch Trockenétzen im
O,-Plasma fiir 8,5 Minuten von 1,5 pm auf ca. 600 nm verringert (siehe Tabelle im
Anhang). Anschlielend erfolgt die Belichtung von der Riickseite, bei der das geschrumpfte

!Das bislang erforderliche Trockenitzen der entwickelten Lackmaske kann durch die Verwendung einer
Fotomaske mit entsprechend kleinen Strukturgréfien ebenfalls vermeiden werden.
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Abbildung 6.5: Prozessablauf der Integration von Bottom-Gate, Bottom-Contact TFTs mit
selbstjustierten Kontaktelektroden und moéglichen Kanalldingen bis in den Sub-
mikrometerbereich.

152



Fachgebiet Sensorik 6.2 Integration selbstjustierter TF'Ts
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Abbildung 6.6: REM-Aufnahme eines Transistors mit selbstjustierten Drain(D)- und Source(S)-
Elektroden. Gekennzeichnet sind héufig auftretende Fehler wie (1) ein fehlge-
schlagener Lift-off-Prozess, (2) eine Variation der Kanalldnge L, sowie (3) ein
Verrutschen der Lackmaske.

Gate als Maskierung fungiert. Die reduzierte Lackschichtdicke sowie die sich daraus erge-
bende verkiirzte Belichtungszeit von 6,8 Sekunden fiithrt dazu, dass auch Kanalléngen von
bis zu 0,5 pm (entspricht einer Prozesszeit des Trockenétzens zum Gate-Schrumpfen von 2
Minuten) entwickelt werden konnen. Es sei zudem noch anzumerken, dass die Schichtdicke
von 600 nm ausreicht, um einen Lift-off-Prozess durchfithren zu kénnen.

Auf die Lackstrukturierung folgt das Aufdampfen des Drain-/Source-Metalls, dessen Struk-
turierung durch den Lift-off-Prozess und das Entfernen der Al-Schutzschicht, bevor ab-
schlielend der Halbleiter aufgebracht wird.

Eine weitere Verkleinerung der Gate-Elektroden fiihrt zu einer signifikanten Verschlech-
terung der Ausbeute an funktionsfahigen TFTs. Als kritischer Prozessschritt stellt sich
einerseits der nasschemische Atzprozess zum Ubertragen der geschrumpften Lackmaske in
die Gate-Metallisierung dar, da es bei kleineren Strukturen schnell zu einem Unterdtzen
der Lackschicht kommt. Andererseits muss die Entwicklung des von der Riickseite belich-
teten Fotolackes mit grofler Sorgfalt durchgefiihrt werden, um ein Entfernen des Lackes im
Kanalbereich zu verhindern. Die damit einhergehenden Fehler werden in Abbildung
veranschaulicht. Haufig auftretende Fehler sind dabei ein fehlgeschlagener Lift-off-Prozess
(1) und Variationen in der Kanalldnge L (2) aufgrund einer mangelhaften Riickseitenbe-

lichtung, sowie eine schlechte Lackhaftung infolge des Entwicklungsprozesses (3).
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10 pm

(a) (b)

Abbildung 6.7: Optische Konfokalmikroskopaufnahme eines (a) konventionell integrierten und
(b) eines selbstjustierten Bottom-Gate, Bottom-Contact TFTs. Die rosa ge-
firbten Flichen entsprechen den Uberlappbereichen zwischen Gate- und Drain-
/Source-Elektroden.

6.3 Charakterisierung

Anhand Abbildung (a) wird der Uberlappbereich des konventionell integrierten
TFTs (rosa gefiarbte Fliache) deutlich sichtbar. Bei einer idealen Ausrichtung der Mas-
kenebenen betragt dieser jeweils 5 pm. Ein gewisser Spielraum ist dabei aufgrund der ma-
nuellen Justierung unerlésslich, sodass die unten liegende Gate-Elektrode deutlich gréfier
ist als die eigentliche Kanallange. Dadurch wird die kapazitive Kopplung iiber den kom-
pletten aktiven Bereich gewéhrleistet. Im Gegensatz dazu entspricht die Geometrie der
Gate-Elektrode bei einem Selbstjustierungsprozess der des Kanals. Die minimalen Uber-

lappungen im Bereich weniger hundert Nanometer entstehen dabei durch Lichtstreuung
und -brechung (sieche Abbildung [6.7](b)).

Im Folgenden soll der Einfluss der Kanallange auf das TFT-Verhalten der integrierten
Transistoren mit selbstjustierten Kontaktelektroden analysiert werden. Die zugehorigen

Transferkennlinien und Ausgangskennlinienfelder sind in Abbildung [6.8] dargestellt.

In Abbildung (a) werden identisch hergestellte TFTs mit Kanallingen im Bereich
L=1-10pm vermessen. Dabei betragt die Kanalweite jeweils 500 pm und die Drain-
Spannung 3 V. Hier wird zum einen deutlich, dass /oy mit sinkender Kanall&nge von
6,2-10%A (L=10pm) auf 3,9-10* A (L=1pm) gemiB der Transistorgleichungen zu-
nimmt. Gleichzeitig kann mit abnehmender Kanallange eine Verschiebung der Einschalt-
spannung Von von 0,6V (L=10pum) auf -1,2V (L=2pm) — fir L <1,5pm kann kein

expliziter Wert angegeben werden — bzw. der Schwellenspannung Vg, von 2,8 V auf 1,6 V
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Abbildung 6.8: (a) Transferkennlinien und (b) Ausgangskennlinienfelder selbstjustierter Bottom-
Contact ZnO-TFTs unterschiedlicher Kanalldngen L. (¢) Transferkennlinien und
(d) Gate-Leckstrom eines TFTs (L=1,5pm) mit variierendem Vp. (e) Abhén-
gigkeit der Schwellenspannung Vry,, des Subschwellenspannungsstromanstiegs S5
und der Strommodulation Iox/Iorr von L.
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beobachtet werden. Dies ldsst darauf schliefen, dass der DIBL-Effekt auftritt. Auflerdem
steigt der Minimalstrom im ausgeschalteten Zustand fiir kiirzere Kanallangen an, sodass
sich der Subschwellenspannungsstromanstieg von 0,3—0,6 V/Dek (fir L=3-10pm) auf
0,9-1,1V/Dek (fir L=1-2pm) erhoht. Die Strommodulation liegt fiir samtliche Ka-
nallingen im Bereich von 3-10° bis 3-10°. Abbildung (e) fasst die Abhéngigkeit der
Schwellenspannung V7, des Subschwellenspannungsstromanstiegs SS sowie der Strom-
modulation Ion/Iopr zusammen. Bei den Verldufen von Ip fir L =1pm und L=1,5um
tritt nach einem ersten Anstieg ein Abflachen der Kurve auf, bevor sich I weiter erhoht.
Ein dhnliches Verhalten zeigten auch die Kurzkanal-TFTs in der Arbeit von RAJA et al.
Als Begriindung wurden Variationen in der Kanallange infolge des Lift-off-Prozesses an-
gegeben [RIJN+-14].

Auch die Ausgangskennlinienfelder in Abbildung [6.8](b) deuten auf den DIBL-Effekt hin.
Wahrend fiir den TFT mit einer Lange von 5pm eine Sattigung eindeutig erreicht wer-
den kann, kommt es fiir eine Kanallinge von 1pm zu einem quadratischen Anstieg im
Sattigungsbereich, sodass das Auftreten des Punch-Through-Effektes wahrscheinlich ist.
Zudem ist eine Kontrolle des Drain-Stromes tiber die Gate-Elektrode teilweise nicht ge-
geben. Des Weiteren werden die Auswirkungen auf den Kontaktwiderstand im Bereich
kleiner Drain-Spannungen ersichtlich. In beiden Fallen kommt es zu einem verzogerten,
nicht-linearen Anstieg von Ip, jedoch tritt dieses Verhalten im Falle des Kurzkanal-TFTs
wesentlich ausgeprégter auf, weshalb hier von einem dominanteren Kontaktwiderstand

ausgegangen werden kann.

Das Vorhandensein von Kurzkanaleffekten wird auch bei den Transferkennlinien in Ab-
bildung [6.§|(c) ersichtlich. In diesem Fall werden an einen Kurzkanal-TFT (L=1,53m)
variierende Drain-Spannungen Vp angelegt. Wahrend fiir Vp =1V ein eindeutiger Ein-
schaltpunkt beobachtet werden kann, kommt es fiir Vp =2V zwar noch zu einem Strom-
Minimum, eine explizite Einschaltspannung kann jedoch nicht angegeben werden. Ein
weiteres Erhohen von Vp bis auf 5V fiihrt zu einem direkten Stromanstieg, der TFT kann
dementsprechend nicht durch die Gate-Spannung ausgeschaltet werden. Die Ursache fiir
einen erhohten Off-Strom kann entweder im Gate-Leckstrom oder im Punch-Through-
Effekt liegen [JBA+11). Um dies zu kléren, sind in Abbildung [6.8)(d) die zugehérigen
Gate-Leckstrome I abgebildet. Diese sind fiir alle Drain-Spannungen vergleichbar, wor-
aus geschlossen werden kann, dass ein Ladungstransport zwischen Drain und Source in-
folge des Punch-Through-Effektes erfolgt. Des Weiteren sei an dieser Stelle anzumerken,
dass die Gate-Leckstrome mit maximal 210" A mehr als drei Dekaden geringer sind als

die Drain-Stréme. Dies ist auch auf die reduzierten Uberlappbereiche aufgrund der Selbst-
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Drain

Source

Abbildung 6.9: REM-Aufnahme eines selbstjustierten Transistors mit einer Kanalldnge im Sub-
mikrometerbereich. Die Trockenétzzeit zum Schrumpfen der Gate-Elektrode be-
trug zwei Minuten.

justierung zurtickzufithren.

Im Folgenden wird die Kanallinge mithilfe der in Abschnitt beschriebenen Rou-
tine in den Submikrometerbereich verringert. Die REM-Aufnahme (siehe Abbildung
zeigt den Kanalbereich zwischen Drain- und Source-Elektrode. Wie bereits erwahnt, fiihrt
ein Trockenatzprozess mit einer Prozesszeit von zwei Minuten zum Schrumpfen der Gate-
Strukturen zu Kanaldngen von etwa 0,5 pm. Anhand der Vergroflerung lassen sich au-
Berdem ungleichméfige Elektrodenkanten erkennen. Dies resultiert zum einen aus der
Riickseitenbelichtung, bei der es zu Streuung und Brechung des Lichtes kommt. Zum an-
deren weisen die geschrumpften Gate-Elektroden teilweise unebene Kanten auf, die sich

dann durch die Selbstjustierung in die Ebene der Kontaktelektroden iibertragen.

Abbildung zeigt die Transferkennlinie (a) und das zugehorige Ausgangskennlinien-
feld (b) eines Bottom-Gate, Bottom-Contact ZnO-TFTs mit einer Kanallinge von 0,8 pm
(entspricht einer Atzdauer zum Schrumpfen des Gates von einer Minute). Verglichen mit
den zuvor diskutierten TFTs in Abbildung kann hier sowohl ein geringerer On-Strom
(Ion =2,5-10C A) als auch ein gestiegener Off-Strom (Iprp =4-10° A) beobachtet wer-
den. Damit betrigt die Strommodulation Ioy/Iorr =6-103. Auch die Einschaltspannung
ist mit Vo =-0,8 V in Richtung negativer Gate-Spannung verschoben. Dies deutet darauf
hin, dass der DIBL-Effekt hier bereits bei einer Drain-Spannung von Vp =1V auftritt. Da
der TF'T jedoch durch die Gate-Spannung ausgeschaltet werden kann, kann angenommen
werden, dass ein Punch-Through nicht auftritt. Dies legt auch das Ausgangskennlinienfeld

nahe, in dem es zu keiner Sattigung kommt. Der Subschwellenspannungsstromanstieg ist
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Abbildung 6.10: (a,c) Transferkennlinien und (b,d) Ausgangskennlinienfelder selbstjustierter
Bottom-Gate, Bottom-Contact ZnO-TFTs (Gate: 50nm Al, D/S: 150nm
Ni). (a,b) Kanallinge L=0,8um, W =500pum; (c,d) Kanallinge L =0,5pm,
W =200 pm.
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Tabelle 6.1: Vergleich der Transistorparameter von Bottom-Gate, Bottom-Contact ZnO-TFTs
mit Kanallingen L im Submikrometerbereich.

L [pm] Vb [V] Von [V] AVON [V] ION/IOFF UFE [ch(Vs)'l] S [V/Dek]

0,8 1 -0,8 2,4 6-10° 0,02 1,3
0,5 1 0,5 1,5 3-10* 5-1073 0,9

mit 1,3V /Dek fur ZnO-TFTs als relativ hoch anzusehen, wihrend die Beweglichkeit mit
pre=0,02cm?(Vs)! gering ist.

Reduziert man die Kanallinge weiter auf L = 0,5 pm, erhalt man die Transferkennlinie

in Abbildung[6.10](c). Hier kommt es zu einer weiteren Reduzierung des On-Stromes auf
lediglich oy =6,6-107 A. Da sich jedoch auch der Off-Strom um etwa eine Dekade auf
Iorpr=4-10 A verringert, erhilt man eine Strommodulation von Ioy/Ilopr=3-10%
Die Einschaltspannung liegt bei Von =0,5V und die Beweglichkeit berechnet sich auf-
grund der geringen Stromniveaus zu lediglich 5 - 10 cm?(Vs)™.
Im Ausgangskennlinienfeld (sieche Abbildung [6.10[(d)) wird zum einen im Bereich klei-
ner Drain-Spannungen ein Gate-Leckstrom sichtbar. Dies ldsst sich auf ein zu langes
Entwickeln des Fotolackes zuriickfithren, wodurch es zu einer leichten Beschadigung des
Dielektrikums kommen kann. Zum anderen kann fiir kleine Gate-Spannungen ein Sétti-
gungsbereich beobachtet werden, wihrend es fiir Vi > 5V zu einem anndhernd linearen
Anstieg von Ip kommt. Folglich besteht tiber das gesamte Messintervall eine Abhéngigkeit
des Drain-Stromes von Vp, infolge der Kanalverkiirzung [HWO06],|RFK+14]. Die Parame-
ter der ZnO-TFTs sind in Tabelle [6.1] zusammenfassend dargestellt.

6.4 Sub-pm-TFTs auf Foliensubstraten

Wesentlich fiir die flexible Elektronik ist der Transfer der in Abschnitt [6.2.1] entwickel-
ten Integrationsroutine auf ein flexibles Tragersubstrat?] Als Substrat dient dabei eine
PET-Folie mit einer Stérke von 250 pm (Hostaphan ® GN 250). Das Schrumpfen der Gate-

Elektrode im Os-Plasma fiir eine Minute fithrt dabei zu einer Kanallange von L ~ 0,8 pm.

Typische Kennlinien eines Sub-pm-TFTs basierend auf nanopartikularem ZnO, inte-
griert auf einem flexiblen Substrat, weisen Verlaufe geméfl Abbildung auf. Der Trans-

2Die Ergebnisse beziiglich der Integration von Diinnfilmtransistoren mit Kanallingen im sub-pm-Bereich
auf einem Foliensubstrat wurden teilweise in [3] veréffentlicht.
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Abbildung 6.11: (a) Transferkennlinie und (b) Ausgangskennlinienfeld eines selbstjustierten
Bottom-Gate, Bottom-Contact TFTs mit einer Kanallinge von L = 0,8 pym und
ZnO-Nanopartikeln auf einem flexiblen Substrat (Gate: 50 nm Al, D/S: 150 nm
Ni, W =200 pm).

ferkennlinie kann fiir die Einschaltspannung Vpy und die Schwellenspannung V7, in Vor-
wartsmessrichtung ein Wert von -0,7V bzw. 2,2V entnommen werden. In entgegengesetz-
ter Messrichtung betriagt Voy =-1,7V (AVoy=1,0V)und Vpy,=-0,1V (AVy,=2,3V).
Es wird eine Strommodulation von 1,5-10%, ein Subschwellenspannungsstromanstieg von

1

S=1,7V/Dek, sowie eine Ladungstrigerbeweglichkeit von prg=0,07cm?(Vs)! extra-

hiert.

Mithilfe des Ausgangskennlinienfeldes (siche Abbildung [6.11{(b)) wird deutlich, dass
fiir kleine Gate-Spannungen das laterale elektrische Feld infolge der Drain-Spannung den
Stromfluss durch den Transistor dominiert. Der Feldeffekt tritt erst ab einer Spannung
von Vi =4V auf. Eine Sédttigung des Drain-Stromes kann auch hier nicht erreicht werden.
Aufgrund des quadratischen Verlaufes ist der Punch-Through-Effekt wahrscheinlich. Des
Weiteren wird anhand des verzogerten, nichtlinearen Anstiegs von Ip im Bereich kleiner
Vp der Einfluss des Kontaktwiderstandes sichtbar.

Insgesamt zeigt der Transistor ein vergleichbares Verhalten zu dem TFT auf einem Si/SiO,-
Substrat, der im vorherigen Abschnitt diskutiert wurde (siehe Abbildung bzw. Tabel-
le . Dies ist auch auf die geringe Rauheit an der Halbleiter-Dielektrikum-Grenzflache
zuriickzufithren. Wahrend die Oberflichenrauheit der Folie selbst mit 10 nm angegeben
wird |[Mit], reduziert sich der RMS-Wert nach der Deposition des Gate-Dielektrikums in-
oflex T3 auf lediglich 0,5 nm (sieche Abbildung|6.12)). Damit ist die Oberflichenrauheit des
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Abbildung 6.12: AFM-Messung der Oberflache des Gate-Dielektrikums inoflex T3, das auf einer
PET-Folie (Hostaphan® GN) aufgebracht wurde.

Dielektrikums, aufgebracht auf einem flexiblen Substrat, vergleichbar mit der auf einem
starren Si-Wafer (RMS = 0,3nm [Mey21]). Alles in allem ist eine erfolgreiche Ubertragung
der Routine zur Integration von TFTs mit Kanalléingen im Submikrometerbereich auf ein

flexibles Substrat gelungen.

6.4.1 Reduzierung des Nanopartikeldurchmessers

Der mittlere Durchmesser der bisher verwendeten ZnO-Nanopartikel betragt laut Da-
tenblatt 70 nm . Jedoch wurde in Kapitel (sieche Abbildung bereits ge-
zeigt, dass es zu deutlichen Abweichungen sowohl in der Grofle als auch in der Form der
Partikel kommt. Es wird angenommen, dass die Partikelanlagerung in kurzen Kanélen
infolge der Fliissigkeitsmeniskus-basierten Deposition mangelhaft ist und dies sowohl der
Grund fiir die limitierten Drain-Strome als auch fiir die geringe Anzahl an funktionsfahigen
Transistoren ist. Auch eine Reduzierung der Rakelgeschwindigkeit fiihrte zu keiner Verbes-
serung. Im Folgenden soll deshalb untersucht werden, ob der Einsatz von Nanopartikeln
mit verringertem Durchmesser zu einer Verbesserung der elektrischen Parameter sowie zu
einer Erhohung der Ausbeute fithrt. Dazu wird ebenfalls eine wasserbasierte Dispersion
mit Aluminium-dotierten ZnO-Nanopartikeln (bezogen von US Research Nanomaterials
Inc.) mit einem mittleren Partikeldurchmesser von nur 15nm durch einen Rakelprozess
bei gleicher Geschwindigkeit (50 pm/s) auf Bottom-Gate, Bottom-Contact TFTs aufge-
bracht . Die Gate-Elektrode wurde auch hier geschrumpft, sodass die resultierende
Kanalldnge nach der Riickseitenbelichtung 0,5 pm betragt.
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Die Kennlinien eines repréasentativen TFTs sind in Abbildung dargestellt. Anhand
der Transferkennlinie (a), ebenfalls bei einer Spannung von Vp =1V aufgenommen, las-
sen sich vergleichbare Stromniveaus von oy =3-107 A bzw. Iopr=3-10'" A beobach-
ten. Damit betrigt die Strommodulation Iox/Iorr = 1-10%. Die Einschaltspannung liegt
in Vorwéartsmessrichtung bei Voy =-2,5V (AVpoy=1,9V) und die Schwellenspannung
entsprechend bei Vi, =0V (AVy, =2,5V). Fiir den Subschwellenspannungsstromanstieg
SS kann ein Wert von 1,2V /Dek bestimmt werden; die Beweglichkeit upp betrigt le-
diglich 1,610 cm?(Vs)!. Variiert man auch hier die Drain-Spannung erhélt man die
Transferkennlinien in Abbildung (c). Auch hier kommt es zu Kurzkanaleffekten wie einer
Schwellenspannungsverschiebung in Richtung negativer Gate-Spannungen mit zunehmen-
dem Vp infolge des DIBL-Effektes. Die Erhoéhung des Off-Stromes um etwa zwei Dekaden
wird ebenfalls auf den DIBL-Effekt zuriickgefiihrt, da der Gate-Leckstrom im Bereich von
maximal 101 A liegt und folglich nicht mafigeblich fiir Ippp ist. Der TFT kann jedoch in
allen Féllen durch die Gate-Spannung ausgeschaltet werden, sodass ein Punch-Through
ausgeschlossen werden kann. Dies kann durch den erhéhten Schichtwiderstand aufgrund
der gestiegenen Anzahl an Nanopartikeln im Kanalbereich und der damit einhergehenden

Zunahme an interpartikuldren Ubergingen erklirt werden.

Im Ausgangskennlinienfeld (siehe Abbildung b) wird der Séttigungsbereich durch
eine Rechtskriimmung der Kennlinien angedeutet. Es kommt auch hier zu einem S-férmigen
Verlauf des Drain-Stromes, der typisch fiir das Vorhandensein eines Kontaktwiderstandes
ist, jedoch ist dieses Verhalten in diesem Fall relativ schwach ausgepragt. Zudem beginnt
der Anstieg von Ip nahezu ohne Verzogerung. Dies lasst auf einen vergleichsweise geringen
Kontaktwiderstand schlieen, begriindet durch eine verbesserte Nanopartikelanlagerung
im Kanalbereich und insbesondere an den Elektrodenkanten. Nichtsdestotrotz liegt der
maximale Drain-Strom weiterhin im Bereich von nur 10® A. Dies lisst sich wiederum
durch den erhohten Schichtwiderstand erklaren. Die Ausbeute an funktionsfahigen TFTs

kann mit der Verwendung kleinerer Partikel deutlich verbessert werden.
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Abbildung 6.13: (a) Transferkennlinie und (b) Ausgangskennlinienfeld eines selbstjustierten
Bottom-Gate, Bottom-Contact TFTs mit einer Kanallinge von L ~0,5pm
und (Al-dotierten) ZnO-Nanopartikeln mit einem reduzierten Durchmesser von
15nm (Gate: 50nm Al, D/S: 150nm Ni, W =500pm). (c¢) Transferkennlinien
aufgenommen bei variierender Drain-Spannung Vp.
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Weitere Untersuchungen

In Kapitel wurde der Kontaktwiderstand in Top-Contact ZnO-TFTs analysiert,
da dieser die Eigenschaften, insbesondere bei Kurzkanaltransistoren, erheblich beeinflusst.
Des Weiteren beschreibt das vorangegangene Kapitel die Integration von TFTs mit Ka-
nallingen im Submikrometerbereich, die gleichzeitig mit einer Reduzierung der Uberlapp-
bereiche einhergeht. All diese Untersuchungen erfolgten im Hinblick auf eine Erhohung
der Transitfrequenz fr. Wie MEYERS jedoch bereits zeigte, weist das in dieser Arbeit
als Gate-Dielektrikum eingesetzte Material inoflex T3 eine reziproke Abhéangigkeit der
Permittivitdt von der Frequenz auf [Mey21|. Dies ist ein typisches Verhalten bei Polyme-
ren, in denen sich freie Dipole bei niedrigen Frequenzen anhand des elektrischen Feldes
ausrichten konnen und dadurch die Permittivitat erhohen. Steigt die Frequenz des Feldes
an, konnen groflere Dipole diesem nicht mehr folgen und tragen somit nicht mehr zur
Permittivitat bei [STO08],[JPK+21|. Dieser Effekt wird durch die im Polymer enthaltenen
TiO,-Partikel verstéirkt, da diese selbst eine starke Ionenpolarisation aufweisen, woraus
ebenfalls eine Abnahme der Permittivitit mit steigender Frequenz resultiert [ST08]. Dies
hat zur Folge, dass die kapazitive Kopplung zwischen der Gate-Elektrode und dem Kanal
schon ab geringen Frequenzen abnimmt.

Im nachfolgenden Abschnitt sollen die Auswirkungen dieser Frequenzabhangigkeit des
Gate-Dielektrikums inoflex T3 anhand von Messungen an einem unipolaren Inverter ver-
deutlicht werden. Im Anschluss werden kurz zwei Moglichkeiten zur Herstellung von Alu-
miniumoxid als alternatives Dielektrikum vorgestellt. Dabei handelt es sich zum einen um

einen Sol-Gel-Prozess und zum anderen um eine anodische Oxidation.

7.1 Frequenzverhalten unipolarer Inverter mit inoflex T3

Die Frequenzmessungen erfolgen anhand eines unipolaren Inverters mit einem Top-
Contact ZnO-TFT (Gate: 50nm Al Drain/Source: 150nm Al) und einem Ohmschen
Widerstand als Pull-up-Element. Das an die Gate-Elektrode angelegte Eingangssignal
wird von einem Funktionsgenerator (Rigol DG1062Z Signal/Arbitrar-Generator) zur Ver-
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Abbildung 7.1: Dynamische Eigenschaften eines ZnO-Inverters (ZnO-TFT: L=3pm,
W =500 pm, Gate-Dielektrikum: inoflex T3; Pull-up-Widerstand: R =1M2) als
Reaktion auf ein Rechteckeingangssignal mit einer Frequenz fix von (a) 1Hz
bzw. (b) 10 Hz einer Amplitude von 5V. Die Versorgungsspannung Vpp betrigt
5V.

fiigung gestellt. Zur Messung des Ausgangssignals wird ein Oszilloskop (Tektronix TDS
3032B) verwendet. Dies weist eine interne Eingangsimpedanz von 1 M) auf, deren Anpas-
sung auf 100 M2 durch einen seriell verschalteten Ohmschen Widerstand erreicht wird.
Der Ohmsche Pull-up-Widerstand betréagt hier 1 M(2. Im Vergleich dazu liegt der Ge-
samtwiderstand eines Top-Contact ZnO-TFTs mit inoflex T3 als Gate-Dielektrikum im
eingeschalteten Zustand im Bereich von 10—100 k2. Folglich fallt geméfl der Spannungs-
teilerregel ein Teil der Betriebsspannung Vpp am Transistor ab, sodass ein idealer Aus-
gangspegel Voyr von 0V nicht erreicht werden kann. Das Gleiche gilt entsprechend fiir
den ausgeschalteten Zustand des TFTs (bzw. fiir den High-Pegel am Ausgang).

In Abbildung [7.1|(a) ist das dynamische Verhalten eines unipolaren Inverters als Re-
aktion auf ein rechteckférmiges Eingangssignal mit einer Amplitude V,, von 5V und
einer Frequenz fry von 1Hz dargestellt. Die Versorgungsspannung Vpp betrdgt 5V. Das
Ausgangssignal Vo7 erreicht dabei Pegelwerte von 4,85V (High-Pegel) bzw. 0,28 V (Low-
Pegel). Fiir einen Wechsel vom Low- zum High-Pegel wird eine Anstiegszeit (engl.: rise
time) von 70ms und vom High- zum Low-Pegel eine Abfallzeitﬂ (engl.: fall time) von
148 ms benotigt. Die Abfallzeit, die von den Schalteigenschaften des TFTs abhéngt, ist
demzufolge mehr als doppelt so lang wie die Anstiegszeit.

Aufgrund der Frequenzabhangigkeit der Permittivitat des Nanokomposits inoflex T3 ver-

IDie Anstiegs- und Abfallzeiten entsprechen der zeitlichen Differenz zwischen 90 % des High- und 10 %
des Low-Pegels.
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schlechtert sich die kapazitive Kopplung bei steigender Eingangsfrequenz fry, sodass der
TFT seine urspriingliche Leitfahigkeit nicht erreichen kann und der Schichtwiderstand im
Kanal zunimmt. Dadurch kann das Ausgangssignal nicht schnell genug auf einen adaqua-
ten Low-Pegel gebracht werden. Dieser Effekt tritt hier bereits ab einer Frequenz von 1 Hz
auf.

Wird die Frequenz weiter erhoht, verstarkt sich dieses Verhalten. Dazu ist in Abbildung
(b) das dynamische Verhalten desselben unipolaren Inverters infolge eines Eingangssig-
nals mit einer Frequenz von 10 Hz dargestellt. Wahrend der High-Pegel auf dem Niveau
von 4,8V verharrt, verschlechtert sich der Low-Pegel deutlich auf 3,8 V.

Die Vorteile einer verringerten Kanallange, sowie eines geringen Kontaktwiderstandes
werden durch die Nachteile des Nanokomposits inoflex T3 tiberlagert. Demzufolge ist ein
alternatives Gate-Dielektrikum erforderlich, um die Transitfrequenz der TFTs zu erho-
hen. Als alternative high-k-Dielektrika in Diinnfilmtransistoren sind Metalloxide wie Haf-
niumdioxid (HfO,), Zirconiumdioxid (ZrOs) oder Aluminiumoxid (Al,O3) weit verbreitet
[WWAO1],[WHC+18]. Letzteres wird im Folgenden auf unterschiedliche Weise hergestellt

und analysiert.

7.2 Aluminiumoxid als Gate-Dielektrikum

Eines der meist untersuchten dielektrischen Materialien ist dabei Al;O3 mit einer Per-
mittivitat k~8—10, sowie einer grofien Bandlicke von Eg=8,7¢V [WWAO1]. Fur die
Herstellung stehen eine Reihe von Methoden zur Verfiigung. Beispielsweise kénnen durch
Atomlagenabscheidung (engl.: Atomic Layer Deposition, kurz ALD) hochqualitative Schich-
ten aufgebracht werden, allerdings sind die in der Regel langen Prozesszeiten als nachteilig
anzusehen [OAP+19]. Sputter-Prozesse ermoglichen Schichtabscheidungen bei geringen
Temperaturen, was die Beschichtung von Foliensubstraten begiinstigt. Jedoch handelt es
sich dabei um ein Vakuumbeschichtungsverfahren, woraus hohe Anlagenkosten resultie-
ren.

Hinsichtlich einer kostengiinstigen und grofiflichigen Transistorintegration wird Al;O3 im
Folgenden zunachst durch einen losungsmittelbasierten Prozess bei geringen Tempera-
turen hergestellt und sowohl anhand der Transferkennlinie eines TFTs als auch mithilfe
des Frequenzverhaltens eines Inverters bewertet. Des Weiteren wird eine Al-Schicht durch
einen Anodisierungsprozess oxidiert; die daraus resultierenden TFTs werden wiederum

statisch und dynamisch charakterisiert.
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7.2.1 Sol-Gel Al;03-Schicht

Als Sol wird eine kolloidale Lésung bezeichnet, also in einer Fliissigkeit dispergierte Par-
tikel. In diesem Fall wird dazu ein Aluminiumsalz in einem entsprechenden Losungsmittel
gelost. Dieses Sol wird auf das zu beschichtende Substrat aufgebracht und das Losungs-
mittel anschlieBend verdampft, wodurch sich die Partikel ablagern und ein Gel entsteht.
Durch weitere Temperaturbehandlungen kénnen aus den Partikeln dichte Schichten her-
gestellt werden [Sch01].

Fir die Integration einer Al,O3-Schicht als Gate-Dielektrikum in einem Bottom-Gate,
Top-Contact ZnO-TFT wird Aluminiumnitrat Nonahydrat (Al(NOs)s-9H2O, bezogen
von der Firma Sigma-Aldrich [Sigb|) in 2-Methoxyethanol gelost [JKK4-18]. Nach etwa
dreistiindigem Riithren bei 70°C wird das Sol durch einen Schleuderprozess auf dem Sub-
strat mit bereits strukturierter Gate-Elektrode (2nm Ti und 30 nm Au) aufgebracht. Um
dabei eine gleichméflige Schicht iiber der Gate-Elektrode zu erhalten, wird diese in der
SiO5-Oberfliche des Wafers vergraben, sodass man eine planare Oberflache erhéalt. Dazu
wird eine 80 nm diinne SizNy-Schicht mittels LPCVD-Abscheidung (eng.: Low Pressu-
re Chemical Vapor Deposition), die als Atzstopp dient, auf dem Si-Wafer aufgebracht.
In das nachfolgende PECVD (engl.: Plasma Enhanced Chemical Vapor Deposition)-SiOs
soll die Gate-Elektrode eingelassen werden. Deshalb muss die Schichtdicke des Oxids der
Hohe der Gate-Elektrode entsprechen (dgio, =32nm). Fir die Strukturierung des Oxids
wird ein herkémmlicher Fotolithografieprozess durchgefithrt und das SiOy in den freige-
legten Bereichen nasschemisch geitzt?] Wihrend der nachfolgenden Deposition der Gate-
Metallisierung verbleibt der Fotolack auf dem Wafer, sodass eine Strukturierung mittels
Lift-off-Prozess erfolgen kann. Im Anschluss an die Beschichtung mit dem Dielektrikum
wird das Substrat fiir eine Stunde bei 150°C im Umluftofen ausgehéartet. Zum Schluss
erfolgt, ebenfalls durch eine Schleuderbeschichtung, die Deposition des nanopartikuléren
Zn0O, bevor die Fotolithografie zur Strukturierung der Drain-/Source-Elektroden (150 nm
Al) mittels Lift-off-Prozesses durchgefiihrt wird.

Fiir die Berechnung der Permittivitat und der Ladungstragerbeweglichkeit ist die Kennt-
nis der Schichtdicke des Al,Os erforderlich. Um diese zu bestimmen, wird das Al,O3 zu-
néichst durch Fotolithografie und nasschemisches Atzen mit Al-Atzlosung strukturiert,
sodass eine Stufenmessung mithilfe eines Profilometers (Dektak XT Stylus Profiler der

Firma Bruker) durchgefithrt werden kann. Die sich daraus ergebende Schichtdicke be-

’Die Lésung zum Atzen des SiOs besteht dabei aus Ammoniumfluorid (NH4F), Flusssiure (HF) und
Wasser, die genaue Zusammensetzung ist Anhang zu entnehmen.
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Abbildung 7.2: (a) Transferkennlinie eines Top-Contact ZnO-TFTs. (b) Dynamische Eigenschaf-
ten des ZnO-Inverters (Gate-Dielektrikum: AlyO3 (Sol-Gel); Pull-up-Widerstand:
R =1MQ) als Reaktion auf ein Rechteckeingangssignal mit einer Frequenz fix von
100 mHz und einer Amplitude von 5V. Die Versorgungsspannung Vpp betrigt

5V.

tragt 200nm. Fir die nachfolgenden Berechnungen wird eine Permittivitdt von €, =38
angenommen.

Die Transferkennlinie eines solchen ZnO-TFTs ist in Abbildung [7.2(a) dargestellt. Die
Einschaltspannung Vpy und die Schwellenspannung Vpy, liegen in Vorwéartsmessrichtung
bei 1,2V bzw. 2,1 V. In entgegengesetzter Messrichtung werden hierfiir Werte von -0,5V
und 0,1V extrahiert. Die Strommodulation erreicht einen Wert von 2-10%. Die Ladungs-
trigerbeweglichkeit pupp wird zu 2,0 cm?(Vs)™! und der Subschwellenspannungsstroman-
stieg S zu 0,4V /Dek bestimmt. Der Gate-Leckstrom I liegt in der Grofienordnung des
Drain-Stromes. Dieses Leckstromverhalten kann auf die Temperaturbehandlung bei le-
diglich 150°C zuriickgefiihrt werden. Dabei kann davon ausgegangen werden, dass die
Umwandlung des Prékursors in ein Metalloxid nicht vollsténdig erfolgt ist und organische

Riickstdande sowie Hydroxylgruppen in der Schicht vorhanden sind [XWX+-15].

Die dynamische Charakterisierung erfolgt wiederum anhand eines Inverters bestehend
aus dem vorgestellten ZnO-TFT und einem Ohmschen Widerstand. Das Eingangssignal
hat dabei eine Frequenz von 100 mHz und eine Amplitude von 5V. Der Verlauf des Aus-
gangssignals (siehe Abbildung[7.2)(b)) zeigt einen High-Pegel von 4,3V (Vpp=>5V) und
einen Low-Pegel von 1 V. Die Pegelwerte stellen sich wiederum geméf des Verhéltnisses der
Widerstande ein. Die Anstiegs- und Abfallzeiten liegen hier bei 1,0s bzw. 1,7s. Dement-
sprechend sind die dynamischen Eigenschaften des TFTs mit einem Sol-Gel-Dielektrikum

ebenfalls als nicht ausreichend zu bewerten.
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Der Grund hierfiir ist wahrscheinlich die Herstellungsweise der Schicht. Losungsmit-
telbasierte Prozesse benotigen in der Regel eine Temperung bei relativ hohen Tempe-
raturen (T >400°C), um das Losungsmittel riickstandslos zu entfernen und die Schicht
zu verdichten [Sch01],|WHC-+18|. Wie bereits erwéhnt, sind solche Temperaturen jedoch
inkompatibel zu Foliensubstraten.

Metalloxid-Dielektrika, die bei niedrigen Temperaturen hergestellt werden, weisen ei-
ne signifikante Wasserstoffkonzentration auf. Dadurch werden Dipole induziert, die zur
Polarisierung des Dielektrikums fithren und eine ungewohnlich hohe Kapazitdt bei ge-
ringen Frequenzen zur Folge haben. Da die Charakterisierung eines Diinnfilmtransis-
tors in der Regel unter (quasi-)statischen Bedingungen durchgefithrt wird, jedoch oft
die Kapazitiatswerte bei hoheren Frequenzen zur Berechnung der Ladungstragerbeweg-
lichkeit verwendet werden, kann es zu einer Uberschitzung der Beweglichkeit kommen
[BWL+16|,|[HJK+19],|ZPZ+-20].

Insgesamt bringt die Verwendung einer Al;O3-Schicht, die durch das Sol-Gel-Verfahren bei
einer Temperatur von lediglich 150°C hergestellt wurde, keine Verbesserung der dynami-
schen Eigenschaften. Eine Erhéhung der Temperatur ist jedoch inkompatibel zu flexiblen
Substraten und wird aufgrund dessen hier nicht weiter verfolgt.

Eine Optimierung der dielektrischen Eigenschaften konnte durch eine Bestrahlung der
AlyO3-Schicht mit UV-Licht im UV-C-Wellenlédngenbereich (100—-280nm) erreicht wer-
den. Dabei kommt es zu einer photochemischen Reaktion, die zu einer Zersetzung che-
mischer Verunreinigungen sowie zur Verdichtung der Schicht fiihrt, ohne die maximale
Temperaturbelastung flexibler Substrate zu tiberschreiten [JKK4-18],|JKK+20].

7.2.2 Anodisches Oxidieren von Aluminium

Bei der anodischen Oxidation (auch Eloxieren genannt) handelt es sich um einen elek-
trochemischen Oxidationsprozess. Dabei wird das Substrat, beschichtet mit dem zu oxidie-
renden Metall, gemeinsam mit einer Gegenelektrode in eine Elektrolytlosung eingetaucht
und eine Spannung angelegt (siehe Abbildung [7.3). Als Gegenelektrode wird ein Titan-
blech verwendet, das dabei die Kathode darstellt. Die Metallschicht — in diesem Fall eine
aufgedampfte Al-Schicht auf einem Borosilikatglas-Wafer — dient als Anode. Liegt eine
Gleichspannung zwischen Anode und Kathode an, dissoziieren die im Elektrolyt enthalte-
nen Wassermolekiile (H,O == 2H"* + O, ) [Sch17]. Die dadurch entstehenden O* - und
OH™-Anionen reagieren an der Anode mit den A/*T-Kationen und bilden das Oxid. An

der Kathode hingegen werden H*-Tonen zu Wasserstoff reduziert. Die Umwandlung von
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Abbildung 7.3: Schematische Darstellung des Anodisierungs-Prozesses. Der Wafer mit der zu
oxidierenden Metallschicht befindet sich auf der Anode.

Al zu Al;O3 lauft dabei nach folgender Reaktionsgleichung ab [Sch08],[CS10],[KNN+15]:
2Al + 3HyO — AlO3 + 6H* + 6e~ (7.1)

Die Vorteile dieses Prozesses sind eine einfache Durchfiihrung, geringe Anlagen- und Ma-
terialkosten sowie niedrige Prozesstemperaturen und eine Skalierbarkeit hinsichtlich R2R-
Verfahren |[GKF+19.

Die im Elektrolyten enthaltene Sdure dient lediglich der Erhéhung der Leitfahigkeit
und nimmt an der chemischen Reaktion zur Bildung des Oxids nicht teil. Nichtsdesto-
trotz kommt der Wahl des Elektrolyten eine wichtige Bedeutung zu. Wahlt man einen
Elektrolyten, in dem das gebildete Aluminiumoxid leicht 16slich ist, kommt es zur Bildung
eines porosen Oxids. Géngige Elektrolyte hierfiir sind Schwefel-, Phosphor-, Chrom- und
Oxalsdure [DDG69|,[TMN+13]. Neutrale bis schwach saure Elektrolyte fithren hingegen
zur Bildung eines kompakten, dichten Barrierenoxids. Hierfiir werden in der Regel Elektro-
lyte basierend auf Citronen- oder Weinsaure verwendet [DPR+08b],[KSS+11|,|[CPZ+1§].
Wahrend der Anodisation nimmt die Dicke der AlyOs-Schicht stetig zu und stellt einen
immer grofferen Widerstand fiir den Stromfluss dar, das elektrische Feld nimmt dement-
sprechend ab. Die Oxidbildung ist folglich von der angelegten Spannung abhéngig. Die
Al;O3-Schichtdicke eines Barrierenoxids dp, ist dabei proportional zur angelegten Span-

nung V4 [Sch08],[DPR+08b]:
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dog = -V (7.2)

mit dem Anodisierungsfaktor ¢, der iiblicherweise im Bereich zwischen 0,8 und 1,4nm V-
liegt |CS10].

Hier wird zunéchst eine porose AlyOs-Schicht in einem auf verdiinnter Schwefelsaure
(20 %) basierenden Elektrolyten als Gate-Dielektrikum hergestellt und analysiert. Dazu
wird ein Borosilikatglas-Wafer ganzflachig mit einer 2nm diinnen Ti-Schicht als Haftver-
mittler beschichtet, bevor 30nm Au als Gate-Metallisierung aufgedampft werden. An-
schliefend folgt die Strukturierung der Gate-Elektrode durch eine herkémmliche Foto-
lithografie gefolgt von einem nasschemischen Atzprozess. Fiir die Anodisierung werden
100nm Al durch Elektronenstrahlverdampfung auf dem Wafer abgeschieden. Die Oxida-
tion erfolgt bei einer Spannung von 10V und einer Stromdichte von 0,6 mA /cm?. Dabei
entsteht zunéchst ein Barrierenoxid, das anschlieBend vom Elektrolyten aufgelost wird.
Vertiefungen in der Oxidoberfliche wirken dabei als Keime fiir die Ausbildung der Po-
ren, die senkrecht zur Substratoberfliche wachsen und an deren Boden sich ein diinnes
Barrierenoxid bildet [Sch08]. Der Prozess ist abgeschlossen, sobald die eingestellte Span-
nung erreicht wird, bzw. der Strom auf ein Minimum abgefallen ist. Im Anschluss wird
der Wafer in VE-Wasser gespiilt, im Stickstofffluss getrocknet und fiir eine Stunde bei
150°C im Umluftofen ausgeheizt, um Reste des Elektrolyten zu entfernen. Abschlieffend
erfolgt die ZnO-Deposition, die Strukturierung einer Fotolackschicht und das Aufbringen
der Kontaktmetallisierung (150 nm Al). Im Anschluss an den Lift-off-Prozess werden die

integrierten TFTs vermessen.

Die typische Transferkennlinie eines Bottom-Gate, Top-Contact ZnO-TFTs und die zu-
gehorige dynamische Messung eines Inverters sind in Abbildung dargestellt. Der TF'T
weist einen Off-Strom von 1-10'! A sowie einen On-Strom von 1-10° A auf und erreicht
damit eine Strommodulation von 1-10°. Die Einschaltspannung Vo betriagt in Vorwérts-
messrichtung -0,3V und in Rickwartsrichtung -0,6 V. Die Schwellenspannung Vr;, kann
entsprechend zu 1,6 V bzw. -0,3V bestimmt werden. Fiir den Subschwellenspannungs-
stromanstieg wird ein Wert von 0,3 V/Dek und fiir die Ladungstragerbeweglichkeit pupg
ein Wert von 0,02cm?(Vs)™ berechnet. Der Gate-Leckstrom I betrigt maximal 107 A
und liegt damit nur etwa eine Dekade unterhalb des Drain-Stromes Ip. Folglich sind die

Isolationseigenschaften dieser porésen Al,Os3-Schicht als gering zu bewerten.
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Abbildung 7.4: (a) Transferkennlinie eines Top-Contact ZnO-TFTs. (b) Dynamische Eigenschaf-
ten eines ZnO-Inverters (Gate-Dielektrikum: AlpO3 (Anodisieren in Schwefelséu-
re); Pull-up-Widerstand: R =1MQ) als Reaktion auf ein Rechteckeingangssignal
mit einer Frequenz fiy von 100 mHz und einer Amplitude von 6 V. Die Versor-
gungsspannung Vpp betragt 5V.

Die dynamische Charakterisierung des TFTs in Abbildung (b) zeigt ebenfalls kein
verbessertes Frequenzverhalten. Infolge des Eingangssignals (fjy =100mHz) kann hier
kein konstanter Low-Pegel erreicht werden. Das Minimum des Ausgangssignals liegt bei
etwa 1,5V. Auch der High-Pegel erreicht lediglich einen Wert von 3,4 V. Der Spannungs-
abfall am Lastwiderstand im ausgeschalteten Zustand des TFTs lasst darauf schlieflen,
dass es aufgrund des Gate-Leckstroms zu einer Verringerung des Transistorwiderstan-
des kommt. Das sich daraus ergebende Widerstandsverhaltnis fithrt dazu, dass der ideale
High-Pegel von Vpp nicht erreicht werden kann.

Das limitierte Frequenzverhalten kann mit hoher Wahrscheinlichkeit auf die porése Struk-
tur zuriickgefithrt werden. In den Poren kann es unter Umgebungsbedingungen zu Was-

serablagerungen kommen, die die Kapazitdt und deren Frequenzverhalten beeinflussen
[TMN+13].

Da sich poroses Al;O3 augenscheinlich nicht als Gate-Dielektrikum in TFTs fiir Hoch-
frequenzanwendungen eignet, soll im Folgenden ein dichtes Barrierenoxid hergestellt und
charakterisiert werden. Solche Schichten wurden in der Literatur bereits in Diinnfilmtran-
sistoren mit organischen [MSGO04],|[DPR+08a] und anorganischen |[CPZ+18|,|[GKF+19)
Halbleitern eingesetzt. Das dynamische Verhalten dieser TF'Ts wurde bislang jedoch we-
nig untersucht [Lin12].

Fir die Integration eines Bottom-Gate, Top-Contact ZnO-TFTs wird ein Borosilikatglas-
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Abbildung 7.5: (a) Transferkennlinie eines Top-Contact ZnO-TFTs. (b) Dynamische Eigenschaf-
ten eines ZnO-Inverters (Gate-Dielektrikum: AloOg (Anodisieren in Citronenséu-
re); Pull-up-Widerstand: R = 10 M{2) als Reaktion auf ein Rechteckeingangssignal
mit einer Frequenz fiy von 50 Hz und einer Amplitude von 5 V. Die Versorgungs-
spannung Vpp betragt 2V.

Wafer zunéchst mit 70nm Al bedampft und in einem Elektrolyten basierend auf Ci-
tronenséure (0,5g/1) oxidiert. Dessen pH-Wert wird mit 25 %iger Ammoniaklosung auf
einen Wert von 7 eingestellt. Die Formierungsspannung betrégt 20 V und die Stromdichte
wird auf 0,6 mA /cm? begrenzt. Auch hier endet das Anodisieren, sobald die Formierungs-
spannung erreicht wird, bzw. der Strom minimal wird. Die resultierende Schichtdicke des
Oxides betragt ca. 30 nm. Im Anschluss an das Trocknen im Stickstofffluss erfolgt die De-
position des nanopartikularen ZnO und die Strukturierung der Kontaktelektroden mittels

Lift-off-Prozesses.

Abbildung [7.5|(a) zeigt eine typische Transferkennlinie eines solchen TFTs. In diesem
Fall wurde die Gate-Elektrode nicht strukturiert, sodass die gesamte nicht-oxidierte Al-
Schicht das Gate bildet. Dennoch liegt der Gate-Leckstrom I; maximal im Bereich von
nur 10" A. Auf eine Strukturierung des Gates wurde hier bislang verzichtet, da dies zu
einer unregelméafligen Al-Oberfliche fiihrt. Dadurch kommt es zu einer inhomogenen Feld-
linienverteilung, die wiederum eine ungleichméflige Oxidation der Schicht zur Folge hat,
sodass es zu Bereichen kommt, die nicht oxidiert werden.

Die Einschaltspannung liegt in Vorwértsmessrichtung bei Voy =0,7V, fiir die entgegen-
gesetzte Messrichtung kann kein eindeutiger Wert angegeben werden. Die Schwellenspan-
nung Vp, wird in Vorwéartsrichtung zu 1,0V bestimmt, in Riickwértsrichtung verschiebt

sie sich auf 5,7V. Es tritt ein ausgepriagtes Hystereseverhalten (AVy, =4,7V) mit einem
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Verlauf im Uhrzeigersinn auf. Wie bereits in Kapitel erwahnt, ldsst dieses Verhalten
auf Fallenzustdnde an der Grenzfliche zwischen Halbleiter und Dielektrikum schlieflen.
Mit steigender Gate-Spannung akkumulieren Ladungstrager in der Nédhe der Grenzfliche
und besetzten diese Fallenzustéinde. Sinkt die Gate-Spannung wieder, werden die gebun-
denen Ladungstrager nur langsam wieder freigegeben [EBS+09).

Diese Grenzflachendefekte konnen auch ein Grund fiir den, im Vergleich zu den in dieser
Arbeit bereits vorgestellten ZnO-TFTs, geringen On-Strom (Ipy=1-10°A) sein. Des
Weiteren wurde bislang noch keine Anpassung der Depositionsparameter an die gedn-
derten Oberflicheneigenschaften des anodisierten Al,O3 beztiglich Rauheit und Kontakt-
winkel vorgenommen. Im ausgeschalteten Zustand betriagt der Strom Ippr=1-10"A.
Folglich ergibt sich eine Strommodulation von Ipy/Iporr=1-103. Fiir den Subschwellen-
spannungsstromanstieg S wird ein Wert von 0,8 V/Dek ermittelt und die Ladungstrager-

beweglichkeit wird zu ppp =2,3-10° cm?(Vs)! bestimmt.

Auch hier folgt eine dynamische Charakterisierung anhand eines Inverters (siche Ab-
bildung [7.5(b)). Das angelegte Rechtecksignal hat eine Frequenz von 50Hz und eine
Amplitude von 5V, die Betriebsspannung betriagt 2V. Der High-Pegel des Ausgangs-
signals liegt bei ca. 1,9V und der Low-Pegel erreicht einen Wert von etwa 0,4V. Der
Low-Pegel wird dabei von dem geringen Strom im eingeschalteten Zustand des Tran-
sistors begrenzt. Anhand dieser Pegelniveaus lassen sich Anstiegs- und Abfallzeiten von
0,6 ms bzw. 1,08ms bestimmen. Dies ist eine deutliche Steigerung des Frequenzverhal-
tens, die trotz der limitierten TFT-Performance erzielt werden kann. Folglich bietet das
Anodisieren von Aluminium eine vielversprechende Moglichkeit einer kostengiinstigen,

grofiflachigen und einfachen Integration eines Gate-Dielektrikums.
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Zusammenfassung und Ausblick

8.1 Zusammenfassung

In Rahmen dieser Dissertation wurden sowohl n-leitende Diinnfilmtransistoren mit na-
nopartikuldrem Zinkoxid als auch p-Typ Transistoren basierend auf Kupferoxid-Nanoparti-
keln untersucht. Beide Nanopartikelmaterialien wurden dabei aus Dispersionen abgeschie-
den. Sémtliche Integrationsroutinen wurden im Hinblick auf einen Transfer auf Foliensub-

strate entwickelt. Dies beinhaltet eine maximale Prozesstemperatur von 115°C.

Das Rakelverfahren erwies sich als eine geeignete Depositionsmethode zur Herstellung
von diinnen Nanopartikelschichten. Untersuchungen zeigten, dass sowohl die Rakelge-
schwindigkeit als auch die Morphologie der Substratoberfliche grofien Einfluss auf die Leis-
tungsfahigkeit der Diinnfilmtransistoren haben. Anhand von TFTs basierend auf Zinkoxid-
Nanopartikeln konnte zudem gezeigt werden, dass eine Drain-/Source-Metallisierung aus
Nickel zu vergleichbaren Kontaktwiderstanden wie Aluminium-Elektroden fithrt und so-
mit eine adédquate Alternative darstellt. Dadurch wurde eine Integration von Bottom-
Contact Transistoren mit einer Aluminium-Schutzschicht erméglicht, was insbesondere
fiir den Selbstjustierungsprozess von entscheidender Bedeutung war. Des Weiteren konnte
durch die Variation der Gate-Metallisierung deren Einfluss auf die Einschaltspannung fest-
gestellt werden, resultierend in erster Linie aus der Differenz der Austrittsarbeiten und der
damit einhergehenden Verschiebung der Flachbandspannung. Jedoch spielte auch die Mor-
phologie der Gate-Elektrode und damit die effektive Schichtdicke des Gate-Dielektrikums

in den Uberlappbereichen insbesondere fiir den Gate-Leckstrom eine Rolle.

In dieser Arbeit wurden das erste Mal Kupferoxid-Nanopartikel als halbleitende Schicht
in Diinnfilmtransistoren mit einem Nanokomposit als Gate-Dielektrikum integriert. Die
kommerziell erhéltlichen Kupferoxid-Nanopartikel von drei verschiedenen Herstellern zeig-
ten allesamt p-leitendes Verhalten. Dabei zeigten die Nanopartikel der Firma PlasmaChem

GmbH das beste Dispergiervermdgen und die Transistoren wiesen die hochste Feldeffekt-
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ladungstragerbeweglichkeit und Strommodulation auf. Durch die Verwendung von Nickel-
statt Goldkontakten konnte insbesondere die Strommodulation gesteigert werden. Infol-
ge einer Elektrodenbehandlung mit einer selbstorganisierenden Monolage konnte die Be-
triebsspannung der TFTs sowohl mit Gold- als auch mit Nickel-Elektroden deutlich ge-
senkt werden. Trotz der niedrigen Prozesstemperaturen sowie der geringen Betriebsspan-
nungen zeigten die in dieser Arbeit vorgestellten Transistoren, basierend auf halbleitenden
Kupferoxid-Nanopartikeln, eine mit der Literatur vergleichbare Leistungsfiahigkeit. Als
problematisch ist jedoch die grofle Hysterese anzusehen, die bei allen Transistoren auftrat
und deren Ursache bislang nicht eindeutig geklart ist. Zudem stellte sich die Herstellung
von Top-Contact Transistoren aufgrund von Interaktionen zwischen der Kupferoxidschicht
und der wahrend der Fotolithografie eingesetzten NaOH-Entwicklerlésung als problema-
tisch heraus, sodass hierdurch keine Leistungssteigerung moglich war. Ein Transfer der
Integration von Bottom-Gate, Bottom-Contact Kupferoxid-Transistoren auf ein flexibles
Tragersubstrat konnte erfolgreich durchgefiihrt werden, auch wenn die Ladungstrager-
beweglichkeit sowie die Strommodulation geringer als die der Transistoren auf starren

Substraten waren.

Des Weiteren wurde eine Integrationsroutine entwickelt, mithilfe derer sich komple-
mentére Inverter mit zwei unterschiedlichen Halbleitermaterialien bzw. Kontaktmetallen
monolithisch herstellen lassen. Die auf anorganischen Nanopartikeln basierenden Inver-
ter, integriert auf einem gemeinsamen Substrat, wiesen Verstarkungen im Bereich von
Invertern bestehend aus separat hergestellten Einzel-TFTs auf. Die unterschiedliche Leis-
tungsfahigkeit der p- und n-leitenden Transistoren fithrte dabei zu Verschiebungen der
Schaltpunkte in den Ubertragungskennlinien. Die Flexibilitit dieser Herstellungsrouti-
ne hinsichtlich des Einsatzes verschiedener Materialien wurde durch die Integration ei-
nes hybriden Inverters aufgezeigt, der aus einem organischen p- sowie einem anorgani-
schen n-Typ Transistor bestand. Der Transfer des Herstellungsprozesses auf ein flexibles
Substrat wurde ebenfalls erfolgreich durchgefithrt. Auflerdem wurde die Integration einer
zweilagigen Kontaktmetallisierung zur Kontaktierung der einzelnen Halbleiter infolge von
Schichtdickenunterschieden der einzelnen Halbleitermaterialien analysiert. Dadurch konn-
ten ebenfalls funktionsfihige Inverter hergestellt werden, allerdings wurde das Dielektri-
kum wéhrend des Entwickelns des Fotolackes angegriffen, wodurch die Leistungsfahigkeit
herabgesetzt wurde.

Fir die Realisierung von komplementaren Schaltungen mit grofler Signalverstarkung,
groflen Storabstanden sowie geringem Stromverbrauch sind p- und n-Kanal-Transistoren

mit vergleichbarer Performance erforderlich, da der leistungsschwéchste Transistor die
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Gesamtleistung des Inverters begrenzt. Im Zuge dessen sind weitere Verbesserungen der
Strommodulation, der Ladungstragerbeweglichkeit und des Subschwellenspanungsstroman-
stiegs, insbesondere bei den anorganischen p-Kanal-Transistoren wiinschenswert. Des Wei-

teren ist fiir eine sichere Pegeldetektion die Reduzierung der Hysterese notwendig.

Mithilfe des Selbstjustierungsprozesses in Kombination mit einem Trockenétzprozess
konnten Bottom-Gate, Bottom-Contact Diinnfilmtransistoren mit Kanalléingen bis hin-
unter zu 0,5 um sowohl auf Glas- als auch auf Foliensubstraten hergestellt werden. Mit
abnehmender Kanallinge konnte das Auftreten von Kurzkanaleffekten beobachtet wer-
den. Dabei wurde der Stromfluss durch das laterale elektrische Feld zwischen Drain- und
Source-Kontakten dominiert. Die Ausbeute an funktionsfahigen Transistoren mit Kanal-
langen im Submikrometerbereich konnte mit der Verwendung von Nanopartikeln mit re-

duziertem Durchmesser erhoht werden.

Abschlieend wurde das Frequenzverhalten von Bottom-Gate, Top-Contact Transisto-
ren mit nanopartikularem ZnO als Halbleiter und dem Nanokomposit inoflex T3 als Gate-
Dielektrikum analysiert. Dazu wurde der Transistor mit einem Ohmschen Widerstand zu
einem Inverter verschaltet und das Ausgangssignal als Reaktion auf ein rechteckformi-
ges Eingangssignal vermessen. Aufgrund von Polarisationseffekten im Dielektrikum bietet
sich das verwendete Nanokomposit lediglich fiir quasistatische Anwendungen an.
Daraufhin erfolgten erste Untersuchungen hinsichtlich eines alternativen Dielektrikums,
das ein gesteigertes Frequenzverhalten aufweisen soll und das sich gleichzeitig kostengiins-
tig, groBflichig und bei geringen Temperaturen integrieren lasst. Im Zuge dessen wurde
Aluminiumoxid zum einen durch einen Sol-Gel-Prozess und zum anderen durch anodisches
Oxidieren hergestellt. Es folgten statische und dynamische Charakterisierungen der resul-
tierenden Bottom-Gate, Top-Contact ZnO-TFTs. Anhand derer stellte sich heraus, dass
eine Ausheiztemperatur von lediglich 150°C fiir eine komplette Umwandlung des Aus-
gangsstoffes nicht ausreicht, sodass keine Verbesserung der dynamischen Eigenschaften
erreicht wurde. Die Transistoren basierend auf dem durch anodische Oxidation hergestell-
te Aluminiumoxid wiesen zwar eine deutlich reduzierte statische Leistungsfahigkeit auf,

nichtsdestotrotz zeigte das Frequenzverhalten eine leichte Verbesserung.

8.2 Ausblick

Im Rahmen der 16sungsmittelbasierten Herstellung von Diinnfilmtransistoren sollte der

Rakelprozesses auf die Deposition sowohl des Gate-Dielektrikums als auch der Elektro-
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den ausgeweitet werden. Letztere konnten durch die Verwendung von Metallnanopartikeln
realisiert werden. Dies wurde bereits erfolgreich durch den Tintendruck von Nanoparti-
keldispersionen basierend auf Metallen wie Gold [MKL+14], Silber [FS17] oder Kupfer
INKK+15] demonstriert.Als 16sungsmittelbasierte Gate-Dielektrika kénnen beispielsweise
Préakursoren zur Integration von Metalloxiden [SMK+18] oder Ionengele [ZTM+20] ein-
gesetzt werden. Als Herausforderung ergibt sich dabei die Temperaturvertriglichkeit mit
flexiblen Substraten sowie die Rauheit der verschiedenen Grenzflichen, die zu Ladungstra-

gerfallen und damit zu einer Abnahme der Beweglichkeit und zu Hystereseffekten fithren.

Damit anorganische Diinnfilmtransistoren und insbesondere komplementare Schaltun-
gen zu einem Einsatz in kommerziellen Anwendungen kommen, ist eine weitere Steigerung
der elektrischen Qualitat und der Stabilitat notwendig.

Insbesondere im Bereich der anorganischen p-Halbleiter bedarf es einer wesentlichen Ver-
besserung der Materialeigenschaften, sodass sich auch das Angebot an kommerziell er-
héltlichen, hochqualitativen Metalloxid-Nanopartikeln erhoht. Hinsichtlich der hier vorge-
stellten CuO-TFTs ist die Hysterese als problematisch anzusehen und sollte deshalb néher
untersucht werden. Um den dominierenden Effekt zu identifizieren, der dieses Verhalten
verursacht, sollten die Transistoren unter definierten Umgebungsbedingungen charakteri-
siert werden. Anschliefend sollte die Entwicklung einer Passivierung forciert werden, um
einen stabilen Transistorbetrieb zu gewéahrleisten. Ein weiterer Aspekt ist die Optimierung
der Top-Contact CuO-TFTs. Im Zuge dessen sollte die Verwendung einer Entwicklerlo-
sung untersucht werden, die kein Natriumhydroxid enthélt, sodass die Kupferoxidschicht
nicht beeintrachtigt wird. Zudem sollte eine Anpassung der Parameter fiir die Deposition
der CuO-Nanopartikel auf einer unstrukturierten Oberfléache erfolgen, um die Schichtdicke
des Halbleiters und damit auch den Drain-Strom zu erhéhen.

Dariiber hinaus sollten weitere p-Typ Metalloxide als Halbleitermaterial in Diinnfilm-
transistoren evaluiert werden. Mogliche Alternativen zu Kupfer(IT)-oxid stellen dabei
Kupfer(I)-oxid, Zinnmonoxid und Nickeloxid dar [WNC+16].

Im Bereich der monolithisch integrierten Komplementartechnik sollte die Verwendung
einer gemeinsamen Kontaktmetallisierung fiir p- und n-leitende Transistoren weiter ver-
folgt und optimiert werden, da die Komplexitit des Integrationsprozesses somit deutlich
reduziert werden kann. Ist dies nicht moglich, kann ein modifiziertes Maskenset Abhilfe
schaffen, das die Maskierung der Kontaktelektroden und der p- bzw. n-Gebiete in einer
Maske vereint, sodass die Doppellacktechnik vermieden werden kann. Aufbauend auf den

integrierten komplementaren Invertern sollten schliefSlich komplexere Schaltungen imple-
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mentiert werden.

Einen wichtigen Ankntipfungspunkt fiir nachfolgende Arbeiten stellt die Optimierung
des Gate-Dielektrikums und damit die Erhohung der Transitfrequenz dar. Fine Moglich-
keit konnte das UV-basierte Ausheilen fir Sol-Gel-Dielektrika |[JKK+18],[JKK+20] sein,
um dichte und komplett konvertierte Schichten trotz geringer Temperaturbelastungen zu
erhalten, sodass die Kompatibilitat gegeniiber Foliensubstraten gewahrleistet bleibt. In
diesem Kontext sollte auch die Anodisation von Aluminium zur Herstellung von Alu-
miniumoxid weiter untersucht werden. Dies beinhaltet unter anderem die Entwicklung
eines reproduzierbaren Anodisationsprozesses fiir Transistoren mit strukturierter Gate-
Elektrode, die fiir die Herstellung integrierter Schaltungen erforderlich sind. Dies kénnte
durch das Vergraben der Gate-Elektrode, dhnlich wie bei der Herstellung der Aluminiu-
moxidschicht durch das Sol-Gel-Verfahren, realisiert werden.

Ein neues Dielektrikum erfordert wiederum eine ndhere Untersuchung der Grenzflache
zum Halbleiter. Diese sollte entsprechend optimiert werden, um die Transistoreigenschaf-
ten zu verbessern, die wiederum zu einem gesteigerten Frequenzverhalten fithren. Im Zuge
dessen muss eine Anpassung sowohl der Nanopartikel-Deposition als auch der Parame-
ter fiir die Riickseitenbelichtung zur Integration selbstjustierender Kontakte durchgefiihrt
werden.

Eine weitere Steigerung der Leistungsfihigkeit konnte mithilfe einer Kombination aus
Aluminiumoxid und selbstorganisierenden Monolagen |[CZW+-20] erzielt werden. Auch die
Oxidation von Aluminium im Sauerstoff-Plasma [GHR+21| konnte ein geeigneter Weg zur

Herstellung eines Folien-kompatiblen Gate-Dielektrikums sein.

Alles in allem wird deutlich, dass es interdisziplindre Herausforderungen in den Berei-
chen der Materialien und deren Herstellung zu bewéltigen gilt, um dieser Technologie eine
weitere kommerzielle Verbreiterung zu ermoglichen. Diese Arbeit hat dabei aufgezeigt,
welche Moglichkeiten und welche Schwierigkeiten sich auf dem Weg hin zu einer kosten-
glinstigen flexiblen Elektronik, basierend auf hochfrequenten, komplementéaren Schaltun-

gen, ergeben.
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Prozesstechnik

A.1 Lithografieprozesse

Tabelle A.1: Lithografie-Parameter fiir den Umkehrlack AZ®5214 E (Positivimodus)

Prozess Parameter
Ausheizen 45 min, 100°C
HMDS 5 min

Aufschleudern des Fotolackes

Softbake

Rehydrierung
Belichtung
Entwicklung (NaOH)

Blow: 55, 1000 U/min

Low-Spin: 10, 800 U/min
High-Spin: 45s, 4000 U/min

60s, 110°C (Si)

5min, 110°C (Glas)

15min, 115°C im Umluftofen (PET)
30 min

2.8s

ca. 45s
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Tabelle A.2: Lithografie-Parameter fiir den Umkehrlack AZ®5214 E (Negativimodus)

Prozess Parameter
Ausheizen 45 min, 100°C
HMDS 5 min

Aufschleudern des Fotolackes Blow: 5s, 1000 U/min
Low-Spin: 10, 800 U/min
High-Spin: 45s, 4000 U/min
Softbake 60s, 100°C (Si)
5min, 100°C (Glas)
15min, 105°C%, im Umluftofen (PET)

Rehydrierung 30 min
Belichtung 2,8s
Umkehrbackschritt 1205, 120°C (Si)

6 min, 120°C (Glas)
15min, 120°C im Umluftofen (PET)

Entwicklung (NaOH) ca. 45
Rehydrierung 30 min
Flutbelichtung 50s

Tabelle A.3: Lithografie-Parameter fiir die Selbstjustierung

Prozess Parameter

Ausheizen 45 min, 100°C

HMDS 5 min

Aufschleudern des Fotolackes Blow: 58, 1000 U/min

Low-Spin: 10, 800 U/min

High-Spin: 45s, 4000 U/min
Softbake 5min, 110°C (Glas)

15min, 115°C im Umluftofen (PET)
Reduzierung der Lackdicke (RIE) 8 5min, 100 % Oy, 50 W, 150 mTorr

Rehydrierung 30 min
Riickseitenbelichtung 6,8s
Entwicklung (NaOH) ca. 45s
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A.2 Atzlésungen

A.2 Atzlésungen

Tabelle A.J: Zusammensetzung der Aluminium-Atzlosung

Stoft Menge
H,0O 150 ml
HNO3 75ml

CH3;COOH 75ml

Tabelle A.5: Zusammensetzung der Titan-Atzlosung

Stoft Menge
H,O 300 ml
H50, 180 ml
NH,OH 60ml

Tabelle A.6: Zusammensetzung der Gold-Atzlosung

Stoff

Menge

H,O
I
KI

55 ml
0,1875¢g
0,75 g

Tabelle A.7: Zusammensetzung der Siliziumdioxid(SiOs)-Atzlésung

Stoff  Menge
H,O  450ml
NH4F 450¢g

HF 210ml
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A.3 Trockenatzprozess zum Gate-Schrumpfen

Tabelle A.8: Prozessparameter fiir das RIE-Atzen des entwickelten Fotolackes

Prozessparameter Wert

Gas 100 % O
Gasfluss 20 sccm
Druck 150 mTorr
HF-Leistung 50 W
Elektrode Kohlenstoff
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Ausgewahlte Formelzeichen und

Abkiirzungen

Formelzeichen

Chpie Gate-Kapazitat pro Einheitsflache

E elektrische Feldstarke

Ec¢ Leitungsbandkante

Er Fermi-Energie

E, Bandliicke

Ey Valenzbandkante

fr Transitfrequenz

Im Transkonduktanz

Ip Drainstrom

Ipp Querstrom

Iq Gate-Strom, Leckstrom

Iorr minimaler Drainstrom

Ion maximaler Drainstrom

J Stromdichte

k Dielektrizitatskonstante des Gate-Dielektrikums
kg Boltzmann-Konstante (1,381 102 cm?kg s?K™)
L Kanallange

NnyL Ladungstriagerkonzentration im Halbleitermaterial
N7 1t Fallenzustandsdichte an Halbleiter-Dielektrikum-Grenzfliche
q Elementarladung

Qrnt Grenzflachenladung

R elektrischer Widerstand

Ro Kontaktwiderstand

Rt Gesamtwiderstand

S Subschwellenspannungsstromanstieg

T Temperatur

taon Dicke der Halbleiterschicht

Vb Drain-Spannung
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Vobp Versorgungsspannung eines Inverters

Vbs Drain-Source-Spannung

Vig Flachband-Spannung

Vo Gate-Spannung

Vin Fingangsspannung eines Inverters

\%Y: Schaltschwelle eines Inverters

Von Einschaltspannung

Vour Ausgangsspannung eines Inverters

Vrn Schwellenspannung

%4 Kanalweite

6] geometrisches Verhaltnis

€0 Dielektrizitatskonstante (8,854 - 10712 Am(Vs)™)
€r relative Permittivitat

A Wellenlange

dp, Elektroneninjektionsbarriere

®p, Locherinjektionsbarriere

D, Py Austrittsarbeit fiir Metalle bzw. Halbleiter
o elektrische Leitfahigkeit

I Ladungstriagerbeweglichkeit

X Elektronenaffinitat
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A.3 Trockenatzprozess zum Gate-Schrumpfen

AFM
ALD
AMLCD
AMOLED
CMOS
DFT
DIBL
DOF
FET

IoT

ITO
LDA
LPCVD
LTPS
MISFET
MOSFET
OTFT
PECVD
PID
PLD
PWM
REM
RMS
R2R
SAM
TLM
TFT
VTC

Abkiirzungen

Atomic Force Microscope

Atomic Layer Deposition

Active Matrix Liquid Crystal Display

Active Matrix Organic Light Emitting Diode
Complementary Metal Oxide Semiconductor
Density Functional Theory

Drain Induced Barrier Lowering

Depth of Focus

Feldeffekttransistor

Internet of Things

Indiumzinnoxid

Local Density Approximation

Low Pressure Chemical Vapor Deposition
Low-Temperature Poly-Silicon
Metal-Insulator-Semiconductor Field-Effect-Transistor
Metal-Oxide-Semiconductor Field-Effect-Transistor
Organic Thin-film transistor

Plasma Enhanced Chemical Vapor Deposition
Proportional-Integral-Differential Regler
Pulsed Laser Deposition
Pulsweitenmodulation
Rasterelektronenmikroskop

Root Mean Square

Roll-to-Roll

Self-Assembled Monolayer

Transmission Line Methode

Thin-film transistor

Voltage Transfer Characteristics
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