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RESUMO

Neste trabalho, sdo discutidas as caracteristicas de transistores de filmes finos (TFTs) nos
quais nanoparticulas de 6xido de zinco (ZnO) sdo empregadas como material ativo na camada
semicondutora. O crescimento continuo do interesse por este componente esta associado a
busca pelo desenvolvimento da tecnologia de dispositivos eletronicos flexiveis, transparentes
e de baixo custo. TFTs integrados com nanoparticulas de ZnO sdo apresentados, € uma
extensa rotina de caracterizacdo elétrica transiente é realizada para avaliar como estes
dispositivos se comportam e degradam ao longo do tempo. Foram medidas, ao total, 80
amostras de transistores integrados em duas configuracdes distintas: inverted staggered e
inverted coplanar. A partir das medidas analisadas foram identificados dois grupos de
comportamentos elétricos dominantes, os quais foram classificados em: efeitos abruptos e
efeitos de memoria. A partir dos dados coletados, foram formuladas hipdteses para modelar o
comportamento tipico observado. Para tanto, utiliza-se dos mecanismos de atividade de traps,
de interacdo da camada semicondutora com o meio ambiente, de polarizacdo de dipolos e
difusdo de cargas moveis no dielétrico, de formag@o de caminhos percolados paralelos pelas
nanoparticulas e de difusdo de vacincias de oxigénio e ions metalicos que podem estar
associados ao comportamento elétrico observado.

Palavras chave: Transistor de filme fino. Nanoparticulas de ZnQ. Caracterizagio
temporal. Efeitos Abruptos. Efeitos de memoéria. Hipodteses.



ABSTRACT

In this work, the characteristics of thin-film transistors (TFTs) employing nanoparticulated
zinc oxide (ZnO) as the active semiconductor channel layer are discussed. The growing
interest in this component is associated to the development of low-cost, flexible and
transparent electronic devices. The TFTs integrated with ZnO nanoparticles are presented and
an extensive transient electrical characterization campaign was performed in order to evaluate
how these devices behave and degrade over time. The measurement was performed for 80
samples of two different integration setups: inverted staggered and inverted coplanar. In the
performed tests two main disturbances were identified, which were classified as abrupt and
memory effects. From the collected data, hypothesis to model the observed typical behavior
are formulated. Trapping activity, ambient interaction, dielectric dipoles, mobile charges,
formed parallel-paths, oxygen vacancies and metallic ions diffusion are mechanisms that may
be associated to the observed behavior.

Keywords: ZnO Nanoparticles. Thin-film Transistor. Temporal Characterization.
Abrupt Effects. Memory Effects. Hypotheses.
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1 INTRODUCAO

1.1 MOTIVACAO

Nas tultimas décadas o interesse dos grupos de pesquisa e de industrias privadas por
dispositivos eletronicos transparentes e flexiveis cresce sistematicamente. Tal fato ¢
estimulado pela evolug@o constante das aplicagdes, tais como: displays de tela plana, sensores
de imagem para dispositivos médicos e papel eletronico, entre outros, conforme
exemplificado na Figura 1 (WONG; SALLEO, 2009). O mercado de semicondutores
demanda pela busca continua de produtos inovadores, mantendo em mente 0 compromisso
entre o desempenho ¢ a confiabilidade dos dispositivos, além da necessidade de processos de
baixo custo ¢ bom rendimento. Junto a tradicional necessidade de dispositivos com alto
desempenho que decorrem da possibilidade de integragdo de bilhdes de transistores em um
unico chip com poténcia computacional eficaz, emergem outras aplicagdes que nao
necessitam necessariamente de alto desempenho e de alta densidade de dispositivo, mas sim
de outras caracteristicas como a flexibilidade e a transparéncia, por exemplo. Logo, a
possibilidade de fabricar dispositivos em substratos de grande area pela utilizacdo de
processos de baixa temperatura permite explorar as caracteristicas dos materiais de maneira
mais ampla, o que possibilita a expansdo dos campos de aplicacdo do dispositivo (VIDOR,

2017).

Figura 1 - Aplicacles da eletronica transparente e flexivel no desenvolvimento de produtos.

Fonte: http://www.flexenable.com/applications/wearable-technology/ e http://www.oled-info.com/.
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Os transistores de filmes finos (TFTs) sdo componentes chaves para o
desenvolvimento destas tecnologias, pois atuam diretamente no fornecimento de corrente do
sistema. Estes dispositivos sdo menos custosos do que os MOSFETs tradicionais ¢ sdo
utilizados em aplica¢des nas quais um elevado desempenho ndo ¢ a principal exigéncia. Dessa
forma, o principal compromisso desta tecnologia ¢ o de adicionar novas funcionalidades aos
produtos e aplicativos ja existentes ¢ recém-criados, possibilitando sistemas hibridos, nos
quais o processamento dos dados ¢ realizado por transistores de alto desempenho e a interagdo
com o usudrio e a aquisi¢do de dados pode ser realizada por TFTs flexiveis e transparentes

(VIDOR, 2017).

Como o uso de silicio poli cristalino como material ativo de transistores de filmes
finos ¢ limitado pelo seu custoso ¢ complexo processo de integragdo, ¢ fundamental a
compressdo e a busca por materiais alternativos capazes de transpor estes obstaculos. A
escolha do material semicondutor ativo, portanto, tem um papel decisivo no desempenho do
dispositivo e no custo do processo (WONG; SALLEO, 2009). Dentro desta perspectiva,
materiais organicos e 0xidos metalicos surgem como potenciais candidatos para desempenhar
esta tarefa e suas caracteristicas vém sendo amplamente estudadas (HILLERINGMANN et

al., 2011).

Em relag@o aos materiais organicos destacam-se os de tipo p, como o dinaphtho [2,3-
b:2,3-f] thieno [3,2-b] thiophene (DNTT) e o 2,7-dioctyl [1] benzothieno [3,2-b] [1]
benzothiophene (C8 - BTBT), que tém sido alvos de pesquisa na ultima década por diversos
grupos de pesquisa devido as boas caracteristicas elétricas ¢ a estabilidade que apresentam em
relagdo a interagdo com o ar ambiente. Apesar dos bons resultados obtidos para materiais
organicos de tipo p, 0 mesmo ndo se repete para organicos de tipo n, e por causa desta
limitacdo decorre a procura por alternativas e a abertura de outras frentes de pesquisa, como a

utilizacdo de 6xidos metalicos inorganicos na camada semicondutora (VIDOR, 2017).

O emprego de 6xido de zinco (ZnO) em cosméticos, protetores solares, bem como na
pigmentagdo de tinta, transdutores piezelétricos, varistores e eletrodos condutores
transparentes mostram a ampla gama de aplicacdes e a versatilidade deste composto. As
principais aplicagdes relativas as suas propriedades semicondutoras estdo relacionadas a
optoeletronica e ao emprego como material semicondutor ativo para a integragdo de
transistores transparentes e¢ flexiveis e células solares. Este composto, quando utilizado na
forma de dispersdo de nanoparticulas, responde bem a esta necessidade, e devido as suas

propriedades elétricas e sensoriais também tem recebido grande interesse dos grupos de
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pesquisa e da industria de semicondutores (VIDOR, MEYERS; HILLERINGMANN, 2015).
De maneira intrinseca o ZnO se apresenta como um semicondutor de tipo n, e tal
caracteristica comumente se explica pela presenga natural de vacancias de oxigénio (V,) no
material. O ZnO possui bandgap direto de 3,4 eV, o que possibilita também a sua utilizacdo
em aplicagdes da eletronica transparente ¢ de emissdo de luz (JAGADISH; PEARTON, 2006)
e (WANG, 2004). Esta caracteristica combinada com as excelentes propriedades elétricas e
sensoriais torna o ZnO ainda mais atrativo. Adicionalmente, quando o 6xido de zinco é
utilizado na forma de dispers@o de nanoparticulas, fabricadas em alta qualidade e baixo custo,
o custo de integragdo é reduzido, pois técnicas como sputtering e atomic layer deposition sdo

evitadas (VIDOR, 2017).

Embora sejam boas as perspectivas para o uso de materiais inorganicos, como as
nanoparticulas de ZnO, no canal de TFTs como semicondutor ativo, alguns desafios devem
ser superados para que as instabilidades presentes nestes transistores, tais como: atividade de
traps ¢ comportamento de histerese, possam ser reduzidos, aprimorando-se dessa forma a
confiabilidade e o rendimento destes dispositivos. Por outro lado, cultivar e controlar efeitos
como atividade de fraps ¢ histerese, pode levar ao desenvolvimento de dispositivos de

memoria eficientes e de baixo custo (YE et al., 2017).

Estes efeitos sdo normalmente observados e dependentes ao longo do tempo, porém a
pratica de caracterizar os transistores no dominio do tempo ¢ vagamente aplicada na literatura.
Ao realizar a caracterizacdo elétrica desta forma, além de fornecer novos subsidios para a
compreensdo e o controle do comportamento elétrico do TFT, também se pode avaliar fatores
como o tempo de resposta do transistor, as flutuagdes de corrente, entre outros, que sdo
parametros essenciais para a aplicagdo dos TFTs em circuitos eletronicos. Dentre estas
adversidades, as causas mais abordadas no que se refere a camada semicondutora, destacam-
se: a formagdo de caminhos percolados de condugdo devido a natureza estocastica da
formacdo de interconexdes entre as nanoparticulas, a rugosidade da interface entre as
nanoparticulas e o dielétrico de gate, a interacdo entre as nanoparticulas e o0 meio ambiente,
especialmente com as moléculas de agua e de oxigénio, ¢ a mobilidade das vacancias de
oxigénio presentes no semicondutor (OKAMURA et al., 2008), (MEULENKAMP, 1999) e
(VIDOR et al., 2013).
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1.2 OBJETIVOS

O presente trabalho objetiva realizar a caracterizagdo elétrica de transistores de filmes-
finos de nanoparticulas de 6xido de zinco no dominio do tempo, bem como a formulagio, a
partir dos dados coletados nos experimentos, de hipoteses de possiveis relagdes de causa e
efeito do comportamento elétrico observado, uma vez que o conhecimento acumulado para

este tipo de transistor ¢ bastante exiguo na literatura.

1.3 ESTRUTURA DO TRABALHO

Este trabalho ¢ composto por sete capitulos sumarizados a seguir.

O primeiro capitulo apresenta de maneira simplificada e introdutoria o cenario do
mercado de semicondutores, ressaltando os tradicionais desafios e a busca por novas
tecnologias e destacando também os dispositivos eletronicos transparentes ¢ flexiveis. Nesta
etapa também se apresenta o papel dos transistores de filmes finos de nanoparticulas de 6xido
de zinco para o desenvolvimento desta tecnologia. Os desafios ¢ as constantes instabilidades
temporais observadas no comportamento elétrico destes dispositivos se apresentam como a

principal motivag@o para o desenvolvimento deste trabalho.

No segundo capitulo faz-se uma revisdo bibliografica a respeito dos transistores de
filmes finos, na qual sdo enfatizados os seus aspectos estruturais destacando a importancia da
formac@o de barreiras Schottky para o seu funcionamento. Além disso, para compreender a
resposta de corrente esperada em fungdo da polarizagio de um TFT e comparar com os
MOSFETs tradicionais, apresenta-se um modelo ideal de funcionamento deste tipo de

transistor.

O Capitulo 3 consiste na apresentagdo dos transistores de filmes finos de
nanoparticulas de ZnO que serdo estudados e caracterizados neste trabalho. Nesta etapa,
discutem-se as propriedades e as peculiaridades dos materiais empregados nos transistores
medidos, bem como as técnicas utilizadas na integragdo dos dispositivos. Ainda neste
capitulo, dedica-se uma sec¢do para descrever os mecanismos de transporte de carga em um
filme nanoparticulado, visto que a compreensdo desse sistema ¢ fundamental pra a andlise

realizada nos capitulos seguintes.
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No Capitulo 4, discutem-se, a partir de conhecimentos ja solidificados em literatura, as
principais fontes de perturbagdes e de desvio do comportamento ideal esperado dos TFTs de
nanoparticulas de ZnO e os desafios inerentes destes efeitos para a confiabilidade deste tipo
de transistor. Apresenta-se neste capitulo, portanto, a resposta do dispositivo aos defeitos
presentes na camada semicondutora, a interacdo entre o ar ambiente e o semicondutor, ao
efeito de polarizagdo de dipolos no dielétrico de gate, bem como a difusdo de vacancias de

oxigénio e de ions metalicos.

No Capitulo 5, sdo apresentados os resultados experimentais obtidos pela
caracterizacdo elétrica em dominio do tempo dos transistores e, nesta etapa, também sio
identificados os comportamentos fenomenoldgicos mais recorrentes de desvio da resposta

ideal do transistor.

No Capitulo 6, serdo apresentadas as hipdteses de causa e efeito que visam a
modelagem dos eventos ¢ dos comportamentos elétricos observados durante as medidas

experimentais descritas no capitulo anterior.
E por fim, as conclusdes acerca dos experimentos realizados e dos resultados obtidos

sdo apresentadas no Capitulo 7.
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2 TRANSISTORES DE FILMES FINOS

2.1 FUNDAMENTOS

Os transistores de filmes finos sdo compostos basicamente por trés elementos: a
camada semicondutora; os eletrodos de fonte (do inglés source), de dreno (do inglés drain) e
de porta (do inglés gate) '; e o dielétrico de gate. O dielétrico funciona como uma camada que
separa o eletrodo de gate do filme semicondutor, enquanto que os eletrodos de dreno e de
fonte interagem diretamente em contato com a camada semicondutora e sdo fundamentais na
determinacgdo das dimensdes dos transistores. Na aplicagdo de uma tensdo no eletrodo de gate,
os portadores de carga majoritarios sdo atraidos pelo campo elétrico e formam um canal de
condugdo e que, por esta caracteristica, ao contrario dos MOSFETs tipicos que funcionam em

modo de inversdo, operam no modo de acumulacdo de cargas (VIDOR et al., 2015).

Em transistores de filmes finos nanoparticulados, quando na etapa de processamento
do transistor, exclui-se qualquer processo de dopagem das nanoparticulas e, dessa forma,
todas as jun¢des formadas entre a camada de metalizacdo ¢ a camada semicondutora
correspondem a uma barreira Schottky. O diagrama de bandas em equilibrio térmico e a
barreira de potencial (qdsn) para o fluxo de elétrons presente entre o contato metélico e o
semicondutor de tipo n para um TFT ndo polarizado sdo esquematizados na Figura 2(a).
Observam-se correntes de fuga mais elevadas para estes dispositivos quando comparado as
jungdes pn tradicionais devido ao fendmeno de tunelamento de carga através da barreira de
potencial formada nos contatos metal/semicondutor diante da aplicagdo de uma tensdo Vpg
positiva. Nesta situagdo, o potencial do dreno ¢é reduzido em relagdo a fonte, e o fluxo de
elétrons ¢ majoritariamente bloqueado em funcdo da largura da barreia de potencial (Wdg,) na
juncgdo fonte/semicondutor, de acordo com o exposto na Figura 2(b). Quando uma tensdo ¢é
aplicada no gate do dispositivo, o semicondutor se comporta em modo de acumulacdo de
cargas ¢ o aumento da concentragdo de portadores € equivalente, para o contato Schottky, ao
aumento da dopagem do semicondutor em MOSFETs tradicionais. Este efeito reduz a largura
da barreira de potencial (W¢pn), 0 que resulta em um aumento da probabilidade de
tunelamento de elétrons e consequentemente em um aumento na corrente do dispositivo da
Figura 2(c). Dessa forma, a corrente de canal em TFTs também ¢ controlada pela tensdo
aplicada no gate do transistor ¢ o seu funcionamento bdsico remete aos mecanismos

comumente observados em FETs tradicionais de silicio (HILLERINGMANN et al., 2011).

! Por preferéncia do autor neste trabalho ser4 utilizado o termo em inglés: gate.
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Figura 2 - Diagrama de banda dos contatos Schottky do semicondutor com fonte e dreno (a) sem
tensdo aplicada, (b) com yps positivo € Vgs=0V, (¢) com yps positivo € Vgs>Vrg.
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Fonte: Adaptado de Hilleringmann et al., 2011.

Os trés elementos: semicondutor, dielétrico e eletrodos de contatos, sdo os principais
componentes de um TFT. A disposi¢do destes elementos tem uma forte influéncia tanto no
desempenho do dispositivo como também no processo de integracdo do transistor. Os
dispositivos s3o normalmente divididos em dois grupos principais de configuragdes:
staggered e coplanar. A posigdo dos eletrodos de dreno e de fonte e do dielétrico de gate em
relacdo a area do canal semicondutor define a configuragdo do transistor (VIDOR et al.,
2015). Nas estruturas coplanares, apresentadas nas Figuras 3(b) e 3(d), os eletrodos de dreno ¢
de fonte e o dielétrico de gate estdo localizados no mesmo plano do canal, enquanto que em
estruturas staggered, descritas nas Figuras 3(a) e 3(c) os eletrodos de dreno e de fonte e o
dielétrico de gate estdo posicionados no plano oposto em relagdo a camada semicondutora. A
posicdo do eletrodo de gate também ¢ utilizada na classificagdo dos dispositivos,
denominados por inverted ou bottom-gate, os dispositivos descritos nas Figuras 3(a) e 3(b) ou

por top-gate os dispositivos apresentados pelas Figuras 3(c) e 3(d).
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Figura 3 - Configurac¢des de TFTs: (a) inverted staggered; (b) inverted coplanar; (c) top-gate
staggered; (d) top-gate coplanar.
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Fonte: Vidor et al., 2015.

2.2 TFT IDEAL

Os TFTs apresentam uma série de ndo idealidades, especialmente quando se utilizam
na camada semicondutora materiais nao cristalinos, como as nanoparticulas de ZnO. Porém
para a compreensdo da resposta ideal esperada de um TFT ¢ importante entender o
funcionamento de um dispositivo bem comportado. De maneira simplificada, portanto, o
dispositivo pode ser idealmente modelado a partir de algumas premissas basicas (VIDOR,

2017):

- 0 campo elétrico ao longo da camada semicondutora (eixo X) € o campo elétrico

perpendicular ao semicondutor (eixo y) sdo independentes;
- a mobilidade dos portadores de carga ¢ constante ao longo do canal;
- a corrente do transistor ¢ predominantemente de deriva;
- a carga no canal varia linearmente com a tensdo aplicada no gate;

- o dispositivo é grande o suficiente para que possa ser negligenciado o short channel

effect, ou seja, a reducdo da tensdo de threshold para elevadas tensdes aplicadas no dreno.

A partir das premissas apresentadas, pode-se avaliar o efeito capacitivo no gate do
dispositivo, apresentado na Figura 4, pelo qual a concentragdo de portadores na camada de
acumulacdo, qAn(x), ¢ proporcional a tensdo Vgs aplicada ao dielétrico de gate pelos

eletrodos de gate ¢ fonte, conforme a Equagédo 1:
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qAn(x) = Cins(Vgs — V(x)). (1)

onde gAn(x) ¢ densidade de carga induzida pela aplicacdo da tensdo no gate, Cins ¢ a
capacitancia de gate por unidade de area, Vs € a tensdo aplicada entre o gate e a fonte ¢ V(X)
¢ a tensdo ao longo do canal em uma distancia x (considerando x igual a 0 no eletrodo de

fonte).

Figura 4 - Esquematico para modelagem de um TFT ideal.

L
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Fonte: Vidor et al., 2017.

Dessa forma, obtém-se as correntes de dreno (Id) para Vps abaixo do limiar de
saturacdo e a corrente de saturagdo (Idsat) para Vpg acima do limiar de saturacdo, conforme as

Equagodes 2 e 3:

_ WiCing V2 (2)

Id i (Vgs — Von)Vps — % » (Vps < Vpsar)

Wﬂcins

3
Idsat = T(VGS —Von)?% (Vps = Vipsar) G

onde Von € a tensdo em que o transistor comega a conduzir, e pode ser extraida da curva logld
— Vs, W e L sdos as dimensdes do transistor (largura e comprimento respectivamente), u ¢ a

mobilidade do canal e C;,¢ expressa a capacitancia por unidade de area.
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As Equacgdes 2 e 3 expressam a resposta basica e ideal esperada para estes
dispositivos, logo as discrepancias entre o comportamento de um TFT medido e as curvas
obtidas com este modelo podem ser considerados desvios do comportamento ideal. Além
disso, novamente ressalta-se a similaridade destas equagdes com as expressdes comumente
obtidas para os MOSFETs tradicionais em que a principal diferenga se da pela definicdo da
tensdo de threshold que corresponde para o TFT como a tensdo de turn-on Von (VIDOR,

2017).

A tensdo Voy foi definida por Hong et al., 2008 e ¢ dependente da densidade de
portadores livres (n,) e da espessura da camada de acumulagdo no semicondutor (h). Dessa
forma, a tensdo de turn-on pode ser expressa conforme a Equacédo 4:

—qhn, (4)
Cins

Von =
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3 TFT DE NANOPARTICULAS DE ZnO

Neste trabalho foi realizada a caracterizag@o elétrica no dominio do tempo de amostras
de transistores de filmes finos de nanoparticulas de ZnO desenvolvidas pelo grupo de
pesquisa Sensor Technology Department (STD) da Universidade de Paderborn que € parceiro
do Laboratorio de Prototipagdo e Teste (LAPROT) da Universidade Federal do Rio Grande do
Sul. Foram medidos transistores integrados em duas configuragdes distintas: inverted
coplanar e inverted staggered. A Figura 5 apresenta o esquematico da se¢do transversal de
ambas as configuragdes de transistores e neste capitulo serdo discutidas as propriedades dos
materiais utilizados para o semicondutor ativo, dielétrico de gate e para os eletrodos de gate,
fonte e dreno. Além disso, o processo de integragdo destes transistores sera abordado, bem

como o mecanismo de transporte de corrente em um filme nanoparticulado.

Figura 5 - Se¢do transversal de um TFT de nanoparticulas de ZnO nas configuracdes: (a) inverted
coplanar e (b) inverted staggered.
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Fonte: Vidor et al., 2016.

Na integragdo de TFTs baseados em 6xidos metalicos a escolha por estruturas bottom-
gate ou inverted ¢ predominante, uma vez que para estas configuragdes o estresse quimico e
fisico que o semicondutor ¢ submetido ao longo deste processo é reduzido. Configuragdes

coplanares sdao preferidas quando técnicas de litografia sdo aplicadas, pois para este setup a
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deposicao do semicondutor € o ultimo passo de integragdo e assim o mesmo nao € danificado
pelas etapas anteriores. Porém, usualmente as amostras coplanares possuem altas resisténcias
de contato, entre o semicondutor e os metais de fonte e de dreno, visto que ocorre uma baixa
aderéncia de contato entre estes materiais e devido ao formato esférico das nanoparticulas esta
caracteristica ¢ acentuada quando os filmes nanoparticulados sao utilizados (WOLFF, 2011).
Por outro lado, quando os eletrodos de dreno e de fonte sdo posicionados sobre o
semicondutor, como em amostras inverted staggered, verifica-se um aumento na aderéncia
dos contatos e um decorrente aumento no fluxo de corrente do dispositivo, conforme
exemplificado para o contato entre o eletrodo de fonte e as nanoparticulas no transistor da
Figura 6. Em contrapartida, para estas amostras forma-se uma regido correspondente a uma
resisténcia de acesso entre o eletrodo metalico e a camada de acumulag¢do formada no canal
do TFT, uma vez que o contato metalico ndo se da diretamente com as nanoparticulas
pertencentes a esta camada. De qualquer forma, os efeitos desta resisténcia sdo normalmente
negligenciados quando comparados ao ganho de desempenho que ¢ obtido pela deposigdo dos
eletrodos de fonte e de dreno sobre a camada semicondutora. Na configuragdo coplanar ndo se
observa a formagdo de uma resisténcia de acesso, uma vez que os eletrodos metalicos estdo

em contato direto com a camada de acumula¢do formada.

Figura 6 - Area de contato entre o eletrodo de fonte e o filme semicondutor nanoparticulado.
Verifica-se que a injegdo de portadores € reduzida para a configuragio (a) inverted coplanar em

comparagdo com a configuracio (b) inverted staggered.

Fonte: Vidor, 2017
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3.1 MATERIAIS

3.1.1 Semicondutor

O ¢6xido de zinco tem recebido cada vez mais a aten¢do da comunidade cientifica e é
tratado como um material do futuro, mesmo que este material seja investigado desde 1935 e
desde entdo possui uma ampla gama de utilizacdo na industria. Porém, o interesse por este
composto foi renovado quando se verificou a possibilidade do crescimento de cristais
nanométricos e camadas epitaxiais de ZnO de alta qualidade, permitindo a fabricacdo de
dispositivos eletronicos ¢ opto eletronicos baseados em ZnO (JAGADISH; PEARTON,
2006). Nesta secdo do trabalho apresentam-se as propriedades do 6xido de zinco, com foco
em suas caracteristicas eletronicas ¢ também se aborda este composto na forma de
nanoparticulas, pois ¢ dessa forma que o semicondutor se apresenta nos dispositivos medidos

neste estudo.

Este composto possui um bandgap direto e expressivo de 3.4eV, bem como uma alta
energia de ligagdo de 60 meV em temperatura ambiente. Outros aspectos favoraveis para a
utilizagdo do ZnO em diversas aplicacdes incluem: o seu baixo limiar de poténcia para elevar
elétrons de um nivel mais baixo de energia em um atomo para outro superior (optical
pumping), a sua boa tolerancia a radiacdo e a sua biocompatibilidade. Estes e outros fatores
tornam o ZnO um forte candidato para ser empregado em uma variedade de dispositivos,
como na fabricacdo de sensores, diodos emissores de luz e na fabricagdo de displays, por
exemplo. Em contra partida, 8 medida que os estudos sobre este material foram intensificados,
constataram-se algumas limitagdes para se trabalhar com este composto como, por exemplo, a
fabricacdo de ZnO de tipo p, uma vez que este ¢ naturalmente encontrado como material de
tipo n (JAGADISH; PEARTON, 2006). Em virtude do seu bandgap elevado decorre a
propriedade da transparéncia deste material a luz visivel. Essa caracteristica combinada com
as baixas temperaturas necessdrias para a sua integragdo em transistores € também a sua
caracteristica de ndo toxicidade sdo algumas das motivacdes para que este material ganhe
interesse da comunidade cientifica no emprego como material ativo em transistores de filmes

finos transparentes.

Como a maioria dos compostos semicondutores bindrios II-VI, o ZnO usualmente
também apresenta uma estrutura de cristal hexagonal. Em temperatura e pressdo ambiente o
ZnO ¢ cristalizado em uma estrutura hexagonal wurtzite (tipo B4) como mostrado na Figura

7. Essa coordenagdo de tetraedro dd origem a uma simetria polar ao longo dos eixos
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hexagonais e essa polarizacdo ¢ responsavel por grande parte das propriedades do ZnO,
incluindo a sua polarizagdo espontdnea e sua piezeletricidade, sendo também um fator critico
para o crescimento do cristal e para a criagdo de defeitos (JAGADISH; PEARTON, 2006). Na
tabela 1, apresentam-se algumas propriedades deste material: o seu bandgap, a sua
permissividade relativa, a sua concentrag@o intrinseca de portadores, além da mobilidade dos

elétrons e das lacunas.

Figura 7 - Estrutura molecular do ZnO. Os atomos menores correspondem ao Zn e uma unidade
celular € destacada.

o

Fonte: Jagadish e Pearton, 2006.

Tabela 1 Propriedades fisicas do ZnO

Property Value
Relative dieletric constant 8.66

Gap Energy 3.4 eV, direct
Intrinsic carrier <10° cm™
concentration

Electron mobility (T =300K) 200 cm?*/(Vs)
Hole mobility (T = 300K) 5 -50 cm?/(Vs)

Fonte: Fan e Lu, 2005.

Conforme discutido anteriormente, alguns desafios ainda se apresentam no emprego

do ZnO em dispositivos eletronicos. Este material ¢ previsto ser naturalmente intrinseco,
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porém ¢ geralmente encontrado como um material de tipo n. A causa desta dopagem inerente,
combinada com a dificuldade de se obter um material do tipo p ainda ndo ¢é perfeitamente
compreendida. Presume-se que defeitos, como as vacancias de oxigénio, hidrogénio
(JANOTTIL; WAN DE WALLE, 2007) e intersticial de zinco (JAGADISH; PEARTON, 2006)

possam agir como doadores e dar origem a esta caracteristica natural.

Dessa forma, o 6xido de zinco pode funcionar como semicondutor ativo de tipo-n na
camada semicondutora dos dispositivos e, na forma de nanoparticulas, devido a sua alta
compatibilidade com processos de solugdo, de baixa temperatura ¢ de alto rendimento,
considera-se um dos materiais inorganicos mais promissores na fabricacdo de transistores de
efeito de campo (FETs) impressos (OKAMURA et al., 2008). Além da forma de
nanoparticulas esféricas, que foram empregadas neste trabalho e sdo tradicionalmente
utilizadas, encontram-se outras formas de nanoestruturas de 6xido de zinco que se apresentam
em como: nano cinturdo (nanobelt), matriz de nano fios alinhados, nano tubos, nano molas,
entre outras (JAGADISH; PEARTON, 2006). Muitas dessas estruturas podem ser observadas
na Figura 8.

Figura 8 - Nanoestruturas de ZnO.

Fonte: Jagadish e Pearton, 2006.
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3.1.2 Dielétrico de gate

A escolha do dielétrico de gate ¢ uma etapa fundamental para a implementagdo de
dispositivos do campo da eletronica flexivel, visto que o uso de dielétricos inorganicos
tradicionais, que provém uma alta permissividade dielétrica k, ¢ usualmente limitado pelas
baixas flexibilidades inerentes destes compostos e pelo alto custo de integragdo. Por outro
lado, isolantes poliméricos podem ser integrados utilizando métodos de baixo custo e sdo
compativeis com esta necessidade de flexibilidade e maciez. Estes polimeros, contudo,
geralmente apresentam baixa permissividade dielétrica. Neste trabalho, um nanocomposto
hibrido organico-inorganico high-k baseado em silicato etilico hidrolisado e parcialmente
condensado que foi preenchido com titanio soluvel para ajuste de permissividade (nome
comercial: Inoflex T3, k=12) foi escolhido como dielétrico de gate. Este material combina
tanto a caracteristica de flexibilidade que ¢ verificada em materiais poliméricos quanto a
propriedade de um composto inorginico gragas a implementacdo das nanoparticulas
inorganicas oxido de titanio. Entretanto, a rugosidade da superficie do filme isolante ¢

naturalmente degradada pelo contetdo solido implementado (MEYERS et al., 2017).

3.1.3 Eletrodos de gate/fonte/dreno

Os contatos de gate, de dreno e de fonte sdo componentes fundamentais tanto para o
funcionamento dos TFTs como também para a interconexdao desse dispositivo com outros
componentes de um circuito. A escolha do material do eletrodo de fonte e dreno ¢
determinante para o desempenho do transistor, uma vez que estes estdo diretamente em
contato com o semicondutor e, dessa forma, sdo parcialmente responsaveis pelo fluxo de
corrente dos TFTs. Para as amostras medidas neste trabalho, foram utilizados contatos
metalicos, principalmente em virtude da alta condutancia destes em comparagdo com outros
materiais condutivos, como 6xidos metalicos por exemplo. A escolha do metal foi baseada em
trabalho desenvolvido por Wolff, (2011) nos quais diferentes materiais foram avaliados.
Observou-se que quando o ZnO foi aplicado como semicondutor ativo, o aluminio torna-se a
escolha mais logica para os eletrodos de fonte e dreno uma vez que, entre os materiais
testados, foi o que apresentou a melhor interagdo com o 6xido de zinco. O aluminio também
foi o material escolhido para o contato de gate, porém em virtude da alta sensibilidade deste
eletrodo a solucdo utilizada no processo de estruturacdo do dielétrico, descrito na subsegdo
3.2, uma camada protetora de titdnio de 7nm foi adicionada a superficie do eletrodo de gate e

estruturada por evaporagao.
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3.2 INTEGRACAO

Conforme apresentado no inicio deste capitulo, as amostras medidas foram integradas
nas configuragdes inverted staggered e inverted coplanar em wafers de silicio padrdo que
foram termicamente oxidados para obter uma camada de 300nm de o6xido de silicio de
maneira a isolar o bulk do silicio dos transistores. Os processos de deposigdo ¢ estruturagdo do
eletrodo de gate e de deposicdo e tratamento do dielétrico de gate descritos a seguir sdo
igualmente aplicados tanto para amostras inverted staggered como para inverted coplanar ¢
estdo esquematizados na Figura 9. Apds a formagdo da camada de 6xido, deposita-se o
material do eletrodo de gate que corresponde a uma camada de 50nm de aluminio e de 7nm
de titanio que sdo evaporadas a vacuo e estruturadas por processos de fotolitografia
convencional e de corrosdo umida. Na sequéncia, o nanocomposto high-k foi depositado
como dielétrico de gate por spin-coating e tratado em ar ambiente a 115°C seguido de um
passo de irradiagio UV (200Wcm™) durante 4 minutos, formando uma camada isolante de

aproximadamente 150nm de espessura.

Figura 9 - Etapa de integrag@o comum as configuracdes inverted staggered e inverted coplanar.
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Fonte: Vidor, 2017.
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Apos as etapas descritas na Figura 9 foram adotados processos de integragdo distintos
inerentes a cada configuracdo. Em relacdo as amostras inverted staggered, as etapas seguintes
do processo de integracdo sdo descritas na Figura 10. Apos a deposi¢do e tratamento do
dielétrico, uma dispersdo aquosa contendo nanoparticulas de ZnO da Nanophase foi
depositada por spin-coating, formando a camada semicondutora de aproximadamente 300nm.
Depois da deposi¢do do semicondutor foi estruturada a abertura da conexdo da via através de
processos de litografia e do processo de corrosdo do dielétrico pela utilizagdo de uma solugdo
alcalina a base de NaOH. Por fim, os contatos de dreno e de fonte foram depositados pela

evaporagdo de uma camada de 150nm de espessura de aluminio estruturados por /ift-off.

Figura 10 - Procedimento particular de integracdo para amostras inverted staggered.
Inverted Staggered Procedure
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Fonte: Adaptado de Vidor, 2017.
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Para as amostras inverted coplanar, as etapas seguintes do processo de integragdo sdo
descritas na Figura 11. Apés a deposicao e tratamento do dielétrico foi estruturada a abertura
da conexdo da via através de processos de litografia e do processo de corrosdo do dielétrico
utilizando uma solugdo alcalina & base de NaOH. Entdo, os contatos de dreno foram
depositados pela evaporagdo e-gun de uma camada de 150nm de espessura de aluminio e
estruturados por litografia e corrosdo imida. As nanoparticulas de ZnO foram depositadas por

spray-coating, formando a camada semicondutora de aproximadamente 300nm.

Mais informagdes sobre o processo de integragdo podem ser obtidas em Vidor et al.,

(2016) e Vidor (2017).

Figura 11 - Procedimento particular para integragdo para amostras inverted coplanar.

Inverted Coplanar Procedure
Via connections opening (photolitographic and etching techniques).
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Fonte: Adaptado de Vidor, 2017.
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3.3 MECANISMO DE TRANSPORTE EM FILME DE ZNO NANOPARTICULADO

O mecanismo de transporte de corrente em um transistor de efeito de campo que
possui um filme de ZnO nanoparticulado como material ativo ¢ peculiar. Okamura et al.,
(2010) apresentam uma discussdo a respeito da rugosidade presente na interface entre o filme
nanoparticulado do semicondutor e o dielétrico de gate e a sua influéncia no transporte de
portadores de carga. Nesse estudo a rugosidade ¢ modelada como um defeito que captura os
portadores de carga induzidos nas proximidades da interface e, dessa forma, evita que estas

cargas sejam transportadas ao longo do canal do transistor.

O efeito da rugosidade de contato ¢ descrito pela figura 12, na qual em (a) verifica-se a
rugosidade formada entre o filme semicondutor e o dielétrico de gate. Além disso, pelo
esquematico apresentado em (b) e pelo grafico apresentado em (c) observa-se o alto impacto
da rugosidade no transporte de carga, uma vez que estas sdo induzidas com maior
concentracdo nas proximidades da interface e, como se verifica, permanecem fixas quando
localizadas a menos de uma distancia dy da interface, que ¢é igual ao raio de uma
nanoparticula, uma vez que o campo elétrico perpendicular ao canal EL ¢ a0 menos duas
ordens de magnitude mais elevada do que o campo elétrico paralelo ao canal E||. Dessa forma,
a reducdo da quantidade de cargas livres por aprisionamento resulta em uma redugdo também
na mobilidade do canal, pois idealmente espera-se que todas as cargas induzidas pela
polarizacdo de gate contribuam para o fluxo de corrente. Verifica-se também que o tamanho
das nanoparticulas ¢ um fator que influéncia na mobilidade, uma vez que as esferas com raios
menores resultariam em menos cargas aprisionadas, porém aumentando o numero de

interconexdes entre nanoparticulas.

Além disso, para a compreensdo do mecanismo de transporte em um filme
nanoparticulado ¢ fundamental o entendimento de que as nanoparticulas, quando utilizadas
como semicondutor ativo em um TFT, se aglomeram aleatoriamente e criam uma rede
nanoparticulada de transporte. Processos como o de recozimento podem mitigar este efeito e
melhorar as interconexdes das nanoparticulas. Um estudo do transporte de corrente em
transistores de filmes finos que possuem nanoparticulas de ZnO como semicondutor ativo foi
realizado por Meulenkamp (1999) e a Figura 13 apresenta um esquematico que apresenta esta

teoria.
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Figura 12 - (a) Imagem obtida por microscopio eletronico que apresenta a interface entre um filme de
ZnO nanoparticulado e o dielétrico de gate. (b) Esquematico das cargas localizadas proximas a
interface que sdo consideradas: fixas quando se localizam em até uma distancia limitrofe que ¢ igual
ao raio das nanoparticulas e moveis quando se localizam em uma distancia superior. (¢) A
concentracdo de portadores se apresenta como maxima na interface e decai monotonicamente com a
distancia desta.
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Fonte: Okamura et al., 2010.

Figura 13 - Mecanismo de transporte em uma rede de ZnO nanoparticulado.
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Fonte: Adaptado de Meulenkamp, 1999.

Na Figura 13, o filme nanoparticulado pode ser visto como uma rede resistiva, € nesta

situacdo o fluxo de corrente nas nanoparticulas de ZnO ¢é baseado em caminhos percolados ¢ a
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porosidade e a heterogeneidade do filme determinam quais as nanoparticulas de ZnO que
efetivamente contribuem para a condutividade e para a formagdo da area de contato com as
vizinhangas (MEULENKAMP, 1999). Assim, o fluxo de elétrons através de um filme
nanoparticulado ¢ também influenciado pela energia da barreira na interface entre as
nanoparticulas vizinhas, pela estrutura dos grdos e pela concentracdo de portadores das
nanoparticulas (HOSSAIN et al., 2004). Por isso, um defeito localizado nas interconexdes das
nanoparticulas tem um maior impacto na corrente do transistor e se torna mais efetivo na

origem das flutuacdes de corrente. Este efeito sera discutido e detalhado na subsecao 4.3.1.
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4 FONTES DE PERTURBACOES CONHECIDAS

4.1 ATIVIDADE DE TRAPS

4.1.1 Fundamentos

Um fator determinante e por vezes responsavel pelas variagdes abruptas e aleatorias na
corrente de canal de um transistor, tanto em MOSFETs tradicionais como nos TFTs aqui
estudados, ¢ a atividade de fraps que se descreve pela emissdo e captura de portadores de
carga por defeitos que podem estar localizados tanto na camada semicondutora como também
nas interfaces entre: o semicondutor e o dielétrico de gate, ¢ o semicondutor ¢ os eletrodos de
fonte e de dreno. Estes eventos de captura e emissdo podem, portanto, serem responsaveis
pela variag@o na tensdo de threshold do transistor o que resulta em uma consequente flutuagio
na concentragdo de portadores de carga na camada semicondutora (VIDOR; WIRTH,;
HILLERINGMANN, 2016) e (VIDOR et al., 2016b). Além disso, o comportamento de
histerese, normalmente verificado quando se obtém a curva de transferéncia dos dispositivos
(IdxVgs), € comumente associado a atividade dos traps. Tal efeito se mostra dependente do
sentido de varredura da tensdo Vgs, ou seja, a tensdo de threshold ¢ modificada quando Vgs €
varrido no sentido positivo do eixo de tensdo em relagdo a uma varredura no sentido negativo
(CHEN; TAIL, CHANG, 2016) e YE et al., 2017. Atribui-se também uma dependéncia do
mecanismo de emissdo de portadores a aplicagdo da tensdo de dreno-fonte (Vps), devido a um
comportamento remanescente de efeitos Poole-Frenkel, nos quais a emissdo de cargas

aprisionadas ¢ acelerada pela aplicagdo de um campo elétrico lateral (FABER et al., 2009).

4.1.2 Interagao do semicondutor com o meio ambiente

Oxidos metalicos, dentre eles o 6xido de zinco, tém sido investigados por décadas e
normalmente utilizados na fabricagdo de sensores de gas, devido a forte interagdo destes
compostos com o ar ambiente (MORRISON, 1981) e (HIRSCHWALD, 1985). Portanto,
quando o ZnO ¢ utilizado em um dispositivo como material ativo, esta atividade produz
instabilidades que afetam a operac@o do transistor. A interacdo com as moléculas de dgua e
com as de oxigé€nio sdo as atividades usualmente responsaveis por um impacto significativo

na condutividade de filmes de ZnO, em vista da variacdo na concentragdo de portadores de
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carga que ¢ induzida pela absor¢do e dessor¢do de oxigénio, conforme discutido em Vidor et
al., (2016b) e Vidor et al., (2013). O efeito produzido por um oxigénio absorvido na camada
semicondutora é o de deplecdo da superficie do ZnO que decorre da captura de cargas livres
da banda de condugdo, o que resulta em uma reducdo na condutividade do canal. Por outro
lado, as moléculas de éagua fisicamente absorvidas sdo capazes de liberar o oxigénio
aprisionado, uma vez que provocam um estado instavel para as moléculas de O, absorvidas
nas nanoparticulas, e dessa forma eleva-se a concentragdo de elétrons livres no filme de ZnO,
conforme relatado em Vidor et al., (2016b), Morisson (1981) e Herring et al., (2013). A
interacdo entre as moléculas de oxigénio e os efeitos observados na camada de deplegdo
formada entre as nanoparticulas de ZnO, bem como o comportamento do diagrama de bandas

que se relaciona com a adsor¢do e dessor¢do de oxigénio sdo simplificados pela Figura 14.

Figura 14 - Esquematico do diagrama de bandas relacionado com a barreira de potencial entre as
nanoparticulas de ZnO devido a interagdo com as moléculas de oxigénio.
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Fonte: Adaptado de Herring et al., 2013.
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Além da interagdo com as moléculas de agua, outras técnicas conhecidas sdo
responsaveis também pela liberagdo do oxigénio aprisionado, como: a injecdo de cargas
positivas através dos eletrodos metalicos pela aplicacdo de altas tensdes positivas ou pela
fotogeracdo de cargas positivas através da aplicagdo de luz ultravioleta (UV) na camada
semicondutora, uma vez que a recombinacdo destas cargas com os elétrons aprisionados nas
nanoparticulas permite a liberagdo das moléculas de oxigénio, ¢ o desaparecimento destes
defeitos provoca o aumento de cargas livres no semicondutor (VERBAKEL; MESKERS;
JANSSEN, 2007). O esquematico da Figura 15 descreve estes mecanismos.

Figura 15 - Mecanismo de dessor¢ao de moléculas de oxigénio pela injecdo de cargas positivas via
aplicacdo de tensdo elétrica ou fotogeragao pela luz UV. Devido a recombinagdo de cargas aumenta-se
a concentragdo de portadores na camada semicondutora. No sentido inverso o oxigé€nio é capturado
quando exposto ao semicondutor.
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Fonte: Adaptado de (VERBAKEL; MESKERS; JANSSEN, 2007).
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4.1.3 Defeitos em caminhos percolados

Como foi discutido no capitulo anterior, na rede semicondutora formada pelas
nanoparticulas de ZnO o fluxo de cargas se da através de uma camada ndo cristalina que

provoca, dependendo da disposicdo aleatoria das nanoparticulas, a formacdo de caminhos: de
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baixa impedancia e preferenciais e de alta impedancia em outros pontos da camada
semicondutora (caminhos percolados). Dessa forma, estes aglomerados de nanoparticulas
estdo susceptiveis as atividades dos traps, conforme apresentado na Figura 16. A captura e a
emissdo de cargas pelos defeitos localizados em caminhos favoraveis aos fluxos de corrente,
como os localizados nos pontos A, B e C, podem provocar uma significativa flutuacdo
abrupta na corrente de dreno do transistor ao longo do tempo, devido ao possivel decremento
da condutividade ou até mesmo ao bloqueio elétrico de um caminho de corrente. Por outro
lado, um frap localizado no ponto D ndo trara variagdes na corrente do transistor, visto que
este se localiza em uma regido de alta impedancia e sem fluxo de elétrons. Além disso,
ressalta-se que os defeitos localizados nas interconexdes das nanoparticulas, como o trap
representado pelo ponto B, produzem um maior impacto de flutuacdo na corrente do canal
quando comparado a outro defeito localizado no mesmo caminho, porém em outra localizagdo

qualquer (MEULENKAMP, 1999) e (VIDOR et al., 2013).

E importante também verificar que, considerando o eletrodo de fonte como um local
de entrada de um caminho e o eletrodo de dreno como a sua saida, a mesma entrada pode
estar conectada a mais de uma fonte, bem como uma fonte pode ser originada por diversas
entradas e ramificagdes internas formando, assim, alguns caminhos paralelos ao longo do
filme semicondutor com diferentes comprimentos e densidades de corrente. Esta caracteristica

também esta esquematizada pela Figura 16.
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Figura 16 - Fluxo de corrente sob a atividade dos traps em esquematico da rede nanoparticulada.
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Fonte: Adaptado de Vidor et al., 2013.

4.2 DIPOLOS E CARGAS MOVEIS NO DIELETRICO DE GATE

Conforme verificado no capitulo anterior, neste trabalho foi utilizado como dielétrico
de gate um nanocomposto organico-inorganico high-k que combina a flexibilidade de uma
matriz polimérica com as altas permissividades dielétricas de materiais inorganicos. Altos
valores de permissividades também podem ser obtidos pela utilizagdo de algumas matrizes
poliméricas especificas, como por exemplo, poly(vinyl alcohol), porém estes compostos
quando integrados em transistores provocam um acentuado comportamento de histerese que ¢
atribuido em Meyers et al., (2017) e Veres et al., 2004 a lenta polarizacdo de dipolos de seus

elementos quimicos.

O estudo da polaridade na interface do dielétrico também ¢é recorrente para transistores
organicos de efeito de campo (OFETS), nos quais esta perturbacdo se mostra critica tanto para
a morfologia local como também para a distribuicao dos estados eletronicos do semicondutor

depositado. Na utilizacdo de uma resina de alta permissividade, cyanopulluane (CYMM),
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para a integracdo de um OFET em estudo apresentado por Veres ef al., 2004 se verificou para
este dispositivo a caracteristica de aumento da capacitdncia quando é operado em baixas
frequéncias. Este efeito foi atribuido a lenta polarizagdo das impurezas idnicas presentes no

dielétrico, e novamente uma acentuada histerese foi observada.

A dependéncia em frequéncia da permissividade dielétrica do nanocomposto high-k
utilizado neste trabalho foi obtida em trabalho desenvolvido por Meyers; Vidor e
Hillergingmann, (2017) a partir de um transistor organico no qual este material foi integrado
como dielétrico de gate, conforme a Figura 17. Observa-se que para esta amostra foram
aplicadas as mesmas condi¢des para o contato de gate das amostras medidas neste estudo, ou
seja, foi introduzida a camada de protegdo de Ti entre o ecletrodo de gate ¢ o filme do
nanocomposto high-k. Nesta medida foi verificado um aumento significativo da constante
dielétrica do material na regido de baixas frequéncias que ¢é claramente acentuado pela
inser¢do da camada protetora de titanio e que foi atribuido: (I) a forte polarizagdo i6nica de
TiO, causada pelos fons Tis" e O, e (II) a superficie de oxido de titdnio adicional formada na
faixa de 5-10nm quando o Ti é exposto ao ar. Este comportamento pode ser verificado na

Figura 18.

Figura 17 - Secdo transversal do transistor organico em configuragdo inverted coplanar utilizado para
medir a dependéncia em frequéncia da constante dielétrica do nanocomposto high-k.
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Fonte: Adaptado de (MEYERS; VIDOR; HILLERINGMANN, 2017).
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Figura 18 - Dependéncia em frequéncia da constante dielétrica do nanocomposto Aigh-k.
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Fonte: (MEYERS; VIDOR; HILLERINGMANN, 2017).

Além disso, em estudo prévio realizado por Vidor et al., (2013) no qual, foram
implementados TFTs de nanoparticulas de ZnO, verificou-se também o mesmo
comportamento de histerese ¢ degradagdo temporal. Nesse trabalho, o isolante poly(4-
vinylphenol) (PVP) foi utilizado como material de dielétrico de gate. Novamente, efeitos de
polarizacdo no bulk do PVP e defeitos localizados na interface entre o dielétrico e o
semicondutor foram mencionados como fatores decisivos na contribuicdo para a presenca

destas perturbagdes.

No trabalho de Ye ef al., 2017, apresenta-se também o mecanismo de mobilidade de
cargas moveis no dielétrico de gate que, assim como os dipolos até entdo discutidos,
apresenta-se como responsavel pelo efeito de histerese no sentido anti-horario verificado nas
curvas de transferéncia IdxVGS de TFTs de 6xidos metélicos. A Figura 19 esquematiza esta
caracteristica, na qual (a) refere-se a0 movimento de deriva de cargas moveis pela aplicagio
de uma tensdo positiva no gate do transistor e (b) refere-se a orienta¢do de dipolos préximos a
interface entre o dielétrico e a camada semicondutora. Para ambos os mecanismos a presenca
de cargas positivas proximas a interface produz um incremento do campo elétrico e uma

consequente redugdo da tensdo de threshold do transistor.
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Figura 19 - Mecanismos de (a) difusdo de cargas moveis e (b) orientagdo de dipolos, no dielétrico de
gate. Responsaveis por histerese em TFT de 6xidos metalicos.

Positive voltage

(a)

Positive voltage

( b) Positive voltage

Positive voltage Ground

Fonte: Adaptado de Ye et al., 2017.

4.3 MEMRESITENCIA

4.3.1 Vacancias de oxigénio

A presenca de vacancias de oxigénio no filme semicondutor ¢ uma das razdes
relatadas na literatura para explicar a natureza residual de tipo n da condutividade no ZnO
(JANOTTI; VAN DE WALLE, 2005). Sob a aplicagdo de um campo elétrico, as vacancias de
oxigénio ionizadas (Vo') sdo capazes de se deslocarem no filme nanoparticulado, como
dopantes moveis carregados, o que provoca um comportamento de histerese na corrente do
transistor, que esta representado na Figura 20. Este efeito é normalmente relatado em
dispositivos baseados em nanoparticulas de ZnO que exploram a propriedade de
memresisténcia que ¢ decorrente desta interacdo, visto que sdo ora estados de baixa e de alta

resisténcia, de acordo com o sentido de migragdo das vacancias de oxigénio que pode se dar
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em dire¢do ao bulk do semicondutor ou da interface com os contatos metalicos em razdo da

polarizacdo do campo elétrico aplicado.

O rearranjo no posicionamento das vacancias de oxigénio pode resultar na
absorc¢do/dessor¢do das moléculas de oxigénio na interface metal/semicondutor, visto que
quando aglomeradas, as vacancias formam uma regido propicia a absor¢do de oxigénio e
dependendo da polarizagdo da tens@o aplicada e do sentido de migracdo das vacancias
provoca-se um aumento/diminuicdo da barreira para injecdo de elétrons na interface,
conforme relatado em Li et al., (2017), Wang et al. (2010) e Faber et al., (2009). Outra
preocupagdo apresentada na literatura ¢ o tempo de resposta dos efeitos de degradagdo
relacionados a atividade das vacancias de oxigénio. Um estudo para um TFT amorfo de 6xido
de indio-galio-zinco (a-IGZO TFT) mostra que a variagdo da tensdo Von € a consequente
histerese observada estdo correlacionadas a quantidade de Vo*" produzidas e esta se mostra
dependente da polarizagdo ¢ do tempo do estresse elétrico aplicado no gate do transistor

(CHEN; TAI; CHANG, 2016).

Figura 20 - Dependéncia temporal da corrente em funcdo da polarizagdo aplicada. (a) As vacancias de
oxigénio quando repelidas da regido da interface entre Al/ZnO provocam a diminui¢do da barreira
para injegdo de elétrons pela dessor¢do de moléculas de oxigénio (b) O contrario se observa quando as
vacancias sdo atraidas e provocam o aumento da barreira para inje¢do de elétrons pela absor¢do de
moléculas de oxigénio.
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Fonte: Li et al., 2017.
4.3.2 Difusao de ions metalicos

Nos trabalhos de Ki ez al., (2010) e de Yi et al., (2014) ¢ abordado o funcionamento de
memresistores compostos por células metal/6xido (aluminio/6xido de grafeno) e nestes

estudos verifica-se que o mecanismo de variagdo de resisténcia para estes dispositivos €
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fortemente relacionado com o material utilizado nos eletrodos metalicos. Quando sdo
utilizados metais ativos, o processo de difusdo de ions metalicos em direcdo a regido da
camada ativa pode levar a formacgdo/dissolu¢do de filamentos condutivos (CF). Portanto,
como o aluminio ¢ um material ativo e foi o material escolhido no presente trabalho para os
eletrodos de fonte e de dreno, este efeito também pode ser considerado nas analises dos

comportamentos observados no capitulo seguinte.
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5 CARACTERIZACAO ELETRICA DOS TFTs NO DOMINIO DO TEMPO

Foram medidos, inicialmente, 80 transistores que se apresentaram em bom estado de
funcionamento, destes 38 foram fabricados em configuragdo inverted staggered e 42 em
configuragdo inverted coplanar, com as dimensdes descritas nas Tabelas 2 e 3. Os sinais
elétricos foram medidos no dominio do tempo utilizando o equipamento Precision
Semiconductor Analyzer — Agilent 41564 e um microscopio optico, conforme Figura 21, em
um ambiente escuro exposto a atmosfera e a temperatura ambiente. As curvas obtidas para
polarizacdo fixa apresentam resolugdo temporal de 10ms enquanto que as curvas obtidas a
partir de variagdes aplicadas nas tensdes do TFT, devido ao atraso inerente ao equipamento de
medida, apresentam resolu¢do temporal de aproximadamente 18ms. O sefup de medidas

adotado segue 0 mesmo procedimento descrito em Vidor et al., 2014.

As amostras inicialmente medidas possuem dreno individual e gate e fonte
compartilhadas. Para estas amostras os transistores foram estruturados de modo que no
mesmo conjunto estdo posicionados transistores de mesmo L e com W varidvel. Observa-se,
conforme Figura 21, que o conjunto de transistores apresentam todos L=1.5um e o W varia
entre 10 e 1000pum. Os pontos 1, 2, 3,4, 5, 6 ¢ 7 correspondem ao dreno dos transistores com
W iguais a 10um, 20pum, 50um, 100pum, 200um, 500pum e 1000um, respectivamente. Para
medir um transistor com W=500um a ponteira deve ser entdo posicionada no contato 6 ¢ um
ajuste de pressdo € necessario para que o posicionamento das ponteiras ndo danifique a
amostra medida. Esse femplate foi majoritariamente utilizado visto que para a obtencdo do
comportamento elétrico tipico dos TFTs ¢ necessario um significativo nimero de amostras.
Os transistores em estruturas com fonte individual estdo, em sua maioria, danificados ou
degradados, especialmente os de configuracdo inverted coplanar, além de que uma grande
quantidade destes ja foi previamente utilizada em outros experimentos. Dessa forma, as
amostras com fonte individual, em bom estado, foram reservadas para a validagdo dos

comportamentos observados e para investigagdes pontuais, apresentadas na subsecdo 5.4.

Os comprimentos de canal (L) dos TFTs medidos sdo: 1.5um, 3um e Sum, enquanto
que as larguras de canal (W) sdo 10um, 20um, 50pum, 100pm, 200pum, 500pum e 1000um. A
escolha dos transistores medidos se deu unicamente pelo seu bom funcionamento que
correspondeu, em grande maioria, as amostras com W=500um, por isso os resultados obtidos
estas amostras sdo apresentados ao longo da analise, exemplificando o comportamento

observado que ¢ qualitativamente o mesmo independente das dimensdes dos transistores.
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Tabela 2 Dimensdes e quantidade de amostras medidas na configuragdo inverted coplanar.

Dimensdes
do transistor | L=1.5um | L=3um | L=5um
W = 10um
W =20um
W =50pm
W = 100pum
W = 200pum
W = 500pum
W = 1000pum

Total 22 4 16

4 16

Wi |w wiNw|N
1

Tabela 3 Dimensdes e quantidade de amostras medidas na configuracdo inverted staggered.

L=1.5um | L=3um | L=5pm
W=500pum 7 10 21

Figura 21 - Setup de medidas para a caracterizagdo elétrica dos transistores. As ponteiras sdo aplicadas
em S, D e G que sdo respectivamente a fonte, o dreno e o gate do dispositivo.
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Fonte: Adaptado de Vidor ef al., 2014.

Nas Figuras 22 e 23, apresentam-se as curvas de transferéncia (IdxVgs) e de saida

(IdxVps) para uma amostra inverted staggered ¢ inverted coplanar respectivamente.
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Figura 22 - Curvas Id x Vgs e Id x Vpg para TFT inverted staggered L=3 pm e W=500 pm.
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Figura 23 - Curvas Id x Vgs e Id x Vpg para TFT inverted coplanar 1=3 pm e W=500 pum.
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A analise detalhada das curvas apresentadas nas Figuras 22 e 23, pela extragdo da
mobilidade, verificacdo de efeitos de histerese, entre outros, foi realizada por Vidor, 2017.
Como este ndo ¢ este o foco do presente trabalho, apenas exemplificam-se os comportamentos

observados pelas curvas de uma amostra de cada configuragdo medida. Observa-se, como
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esperado, que entre as amostras de mesmas dimensdes aquelas inverted staggered apresentam
correntes mais significativas do que as inverted coplanar, devido as melhores interconexdes

dos eletrodos de fonte € de dreno com o semicondutor.

5.1 MEDIDAS DE ESTRESSE COM POLARIZACAO FIXA

A analise se inicia pela avaliagdo do comportamento tipico das correntes de dreno (Id)
na situacdo em que as tensdes de gate-fonte (Vgs) e dreno-fonte (Vps) sdo mantidos
constantes e positivos ao longo do tempo, conforme mostra a Figura 24, para os TFTs de
nanoparticulas de ZnO nas configuragdes bottom-gate staggered ¢ coplanar. Para estas
amostras ndo foi possivel obter informagdes relevantes a partir das medidas das correntes de
gate (Ig) do TFTs, devido a estrutura de fonte compartilhada entre transistores de diferentes L
e mesmo W, apresentada na Figura 21, o que impossibilita saber se 0 comportamento medido
corresponde a corrente Ig do TFT em avaliacdo ou se predomina a corrente de fuga do
conjunto de transistores. Na subsecdo 5.4 foram realizadas medidas complementares em

transistores com fonte ndo compartilhada para sanar esta limitagao.

Figura 24 - Polarizacdo em estresse continuo, mantendo Vg e Vp positivos ao longo do tempo em
relagdo a Vg que € aterrado.
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Foram identificados 4 comportamentos abruptos caracteristicos, para as correntes de

dreno dos transistores, ao longo das medidas realizadas:
SA: Subidas Abruptas Ndo Seguida de Decaimento Continuo
QA: Quedas Abruptas Nao Seguidas ou Precedidas de Subida Continua
QASPSC: Quedas Abruptas Seguidas ou Precedidas de Subida Continua
SASDC: Subidas Abruptas Seguida de Decaimento Continuo

Nas tabelas 2 e 3 sdo apresentadas as ocorréncias dos eventos abruptos descritos
anteriormente para as amostras de transistores coplanares e staggered. Verificou-se que para
as amostras coplanares sdo mais frequentemente observados os eventos de quedas abruptas
seguidas ou precedidas de subida continua da corrente, enquanto que para as amostras
staggered, subidas abruptas seguidas de um decaimento continuo de Id foi o evento mais

recorrente.

Tabela 4 Frequéncia dos eventos observados para a corrente de dreno das amostras inverted coplanar.

Eventos SASDC QASPSC SA QA TOTAL
%lId
Coplanar 6.25% 67.85% 8.93% 16.96% 100.00%

Tabela 5 Frequéncia dos eventos observados para a corrente de dreno das amostras inverted staggered.

Eventos SASDC QASPSC SA QA TOTAL
%Id
Staggered 43.94% 7.59% 24.24% 24.24% 100.00%

Nota-se a partir das Tabelas 4 ¢ 5 e das Figuras 25 e 26, que o comportamento de
crescimento transiente inicial de Id a partir da aplicacdo das tensdes de polarizagdo, bem
como a verificagdo de flutuacdes abruptas de corrente sdo efeitos recorrentes e observados
para as amostras das duas configuragdes medidas. De maneira geral, para os diversos
transistores medidos, foi extraida uma constante de tempo de subida inicial de Id de
aproximadamente 1 segundo, quando considerada uma aproximacdo exponencial de primeira
ordem. Em relagdo aos efeitos abruptos podem ser destacados dois comportamentos tipicos
que sdo verificados em diversos transistores de ambas as configuragdes. O primeiro, realgado
na Figura 25 e mais frequentemente observado em amostras inverted staggered, destaca o

comportamento de subida abrupta de Id seguida de sua consecutiva descida lenta. Por outro
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lado, observa-se de maneira mais proeminente em dispositivos inverted coplanar o
comportamento de descida abrupta de Id seguida ou precedida pelo crescimento continuo da

corrente do TFT, conforme destacado na Figura 26.

Figura 25 - Comportamento tipico para a corrente de dreno e evento mais frequentemente observado
sob estresse continuo para TFT de nanoparticulas de ZnO na configuragdo inverted staggered.
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Figura 26 - Comportamento tipico para a corrente de dreno e evento mais frequentemente observado
sob estresse continuo para TFT de nanoparticulas de ZnO na configuragao inverted coplanar.
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E importante ressaltar que foi observada uma grande variedade de amplitudes para os
eventos verificados, bem como de constantes de tempo para subidas ou decaimentos
continuos de Id na ocorréncia destas flutuacgdes. Isso pode ser verificado nas Figuras 27 e 28,
que mostram a ocorréncia das flutuacdes de Id em relagdo as correntes maximas medidas nos
testes em que tais eventos foram identificados, para as amostras inverted coplanar e inverted
staggered respectivamente. Considerando que as correntes medidas para os TFTs de
nanoparticulas de ZnO em configuragdo coplanar e staggered foram obtidas na ordem de 1pA
e de (10 até 100)uA respectivamente, ¢ considerando as distribui¢cdes obtidas nas Figuras 27 e
28, verifica-se que as flutuagdes identificadas atingem, em grande parte, aproximadamente a

mesma ordem de grandeza dos picos de correntes medidos nos transistores.
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Figura 27 - Frequéncia dos eventos de flutuag@o de corrente de dreno em relagdo a corrente maxima
para TFTs de nanoparticulas de ZnO na configuragio inverted coplanar.
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Figura 28 - Frequéncia dos eventos de flutuag@o de corrente de dreno em relagdo a corrente maxima
para TFTs de nanoparticulas de ZnO na configuragdo inverted staggered.
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Em vista dos efeitos observados, foram realizados testes complementares para
verificar a qualidade dos contatos entre as ponteiras de medic@o e os eletrodos de dreno e de
fonte. Foram obtidas as curvas da tensdo medida em fungdo da corrente aplicada pelas
ponteiras entre dois contatos adjacentes que estdo interligados na regido da fonte (S),
conforme mostrado na Figura 21. Dessa forma, foi possivel verificar separadamente as
resisténcias dos contatos para cada configuragcdo de transistores medidos. Na Figura 29, os
resultados obtidos sdo apresentados para amostras inverted staggered e verificou-se em ambos
os sentidos de aplicagdo da corrente uma resisténcia na regido linear de aproximadamente
25Q. Na Figura 30, observam-se resisténcias mais elevadas para transistores em configuracao
inverted coplanar que variam entre (1-4)kQ. Os valores apresentados correspondem aos
medidos em diversas outras amostras para cada uma das configuracdes de transistores ¢ se
explicam pela maneira como cada configuracdo de transistores ¢ integrada, visto que para os
transistores inverted staggered as ponteiras sdo contatadas diretamente nos contatos metalicos
dos eletrodos de fonte e de dreno, ja para as amostras inverted coplanar o contato se da com
as nanoparticulas depositadas sobre os mesmos. De qualquer forma, como a resisténcia de
contato medida foi sempre menor do que 1% da resisténcia total (resisténcias de contato +
resisténcia equivalente do canal), visto que para Vps=4V foram obtidas correntes na ordem de
1A e 100pA para transistores inverted coplanar e inverted staggered respectivamente, fica

claro que os fendmenos observados ndo sdo devidos a resisténcia de contato.

Figura 29 - Resisténcia de contato entre as ponteiras ¢ os eletrodos de dreno e de fonte para amostra
inverted staggered. Observa-se na regido linear uma resisténcia de 25 ohms.
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Figura 30 - Resisténcia de contato entre as ponteiras e os eletrodos de dreno e de fonte para amostra
; N C oA 3
inverted coplanar. Observa-se na regido linear uma resisténcia na ordem de 10° ohms.
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A partir dos resultados apresentados propde-se um novo teste de estresse continuo pela
aplicagdo de quatro tensdes distintas em Vgs de cada amostra, enquanto a tensdo de dreno-
fonte (Vps) foi mantida constante para todas as medidas. Na Figura 31, esta situacdo ¢
exemplificada para uma amostra inverted coplanar e novamente observa-se um crescimento
continuo da corrente de dreno para um ponto fixo de polarizagdo, e, além disso, destaca-se
que o tempo de resposta de Id a aplicagdo de uma tensdo positiva em Vgs se mostra mais
rapido quando tensdes mais significativas sdo aplicadas. Em outras palavras, aplicando-se
tensdes mais elevadas no gate do transistor resulta em um crescimento da corrente de dreno

em taxas mais altas, e dessa forma Id atinge um estado mais estavel mais rapidamente.
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Figura 31 - Tempo de resposta da corrente de dreno a aplicagdo de um Vgs positivo e constante,
verificando que a resposta € mais rapida quando um Vg mais elevado ¢ aplicado. L=3pum e W=5um.
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5.2 MEDIDAS RECOVERY/STRESS

Para avaliar a influéncia direta da aplicacdo de Vgs e de Vps no comportamento da
corrente de dreno outra rotina de medidas foi elaborada. Para avaliar o efeito da aplicagdo de
Vs em Id, aplica-se Vgs apos 18 segundos decorridos desde o inicio da medida, enquanto
que Vps € mantido constante durante todo o periodo. De maneira similar, avalia-se o efeito de
Vps em Id aplicando-se esta tensdo novamente apos 18 segundos decorridos desde o inicio da
medida, com Vgs constante durante o periodo de medida. Esta metodologia ¢ exemplificada
pela Figura 32. As Figuras 33 e 34 mostram o comportamento observado para curvas de
amostras coplanares que qualitativamente ¢ o mesmo identificado para transistores inverted
staggered. O tempo para a aplicacdo das tensdes, apos 18 segundos, foi experimentalmente
escolhido: foram realizadas medidas em que as tensdes foram aplicadas apds decorrerem
tempos mais longos e também mais curtos ¢ se percebeu experimentalmente que o valor
escolhido ¢ suficiente para a manifestacdo dos comportamentos verificados e que mantém a

resolu¢do de 10ms das medidas iniciais.
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Figura 32 - Estresse continuo ora em Vp ora em Vg e degrau positivo aplicado no sinal oposto. Fonte
mantida em OV.
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Na figura 33 a corrente de dreno foi obtida para a situagdo em que se aplica um degrau
positivo em Vgs apds 18 segundos decorridos do inicio da medida. A partir deste momento,
verifica-se que Id cresce continuamente até um estado mais estavel, bem como novamente sdo
observadas quedas abruptas em Id seguidas ou precedidas de subidas lentas de corrente. De
maneira similar, quando ¢ aplicado em Vpg um degrau positivo verifica-se a resposta de Id a
esta variacdo de tensdo que esta representada na Figura 34, na qual Vpgs € subitamente variado
de zero para um valor positivo e constante apos 18 segundos decorridos, enquanto que Vgs ¢é
positivo ¢ constante em toda a medida. Nesta situacdo, ressalta-se que Id surge
instantaneamente a partir da aplicagdo de Vps e imediatamente apds essa variacdo decai
continuamente ¢ lentamente a um estado mais estavel. Para os testes descritos em ambas as
Figuras 30 e 31, as curvas em azul descrevem a corrente de dreno sob a aplicacdo de Vgs =
7V e Vps = 4V enquanto que as em vermelho correspondem a Id para Vgs =7V e Vps = 6V,
portanto Vgs foi mantido constante enquanto Vps foi intercalado a cada medida. Para tornar
mais evidente, a resposta transiente de Id a aplicagdo de um degrau positivo ora em Vps ora
em Vgs, enquanto o sinal oposto ¢ mantido constante e positivo, ¢ ressaltada e ampliada nas

Figuras 33 e 34.
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Figura 33 - Estresse continuo ora em Vp ora em Vg e degrau positivo aplicado no sinal oposto. Fonte
mantida em OV. Para um TFT coplanar invertido, L=5pm e W=500pum.
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Figura 34 - Estresse continuo ora em Vp ora em Vg e degrau positivo aplicado no sinal oposto. Fonte
mantida em OV. Para um TFT coplanar invertido, L=5pm ¢ W=500um.
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5.3 MEDIDAS STRESS/RECOVERY

Para avaliar a influéncia direta do efeito da retirada de Vgs no comportamento das
correntes de dreno ¢ de gate dos transistores foi realizada uma rotina de medidas
stress/recovery. Em outras palavras, retira-se Vs variando esta tensdo de um valor constante
e positivo para zero volt durante a medida, enquanto que Vps € mantido constante e positivo

durante todo o periodo, conforme exemplificado na Figura 35.

Figura 35 - Estresse continuo em Vyp, e aplica¢do de degrau negativo em V. Fonte mantida em OV.
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A Figura 36 mostra as correntes de dreno (Id) e de gate (Ig) de uma amostra inverted
staggered para a situacdo em que tanto Vgs como Vps positivos e constantes sdo aplicados
desde o inicio da medida, mas na qual Vs € posto a 0V apds 18 segundos decorridos. A partir
desse momento, Ig decai abruptamente e Id decai gradualmente por aproximadamente 500ms.
O comportamento é qualitativamente o mesmo para transistores coplanares. Nesta situagdo a
corrente Ig foi apresentada, pois independentemente do transistor medido estar em
configuracdo de fonte compartilhada, qualitativamente a resposta obtida se mostrou relevante

para a analise.
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Figura 36 - A resposta das correntes de dreno e de gate a aplicagdo de Vps e Vgs positivos e constantes
e a posterior retirada deste Gltimo. Para um TFT inverted staggered, L = Sum e W = 500um.
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5.4 MEDIDAS COMPLEMENTARES PARA TFTS COM FONTE NAO COMPARTILHADA

Ap6s identificar o comportamento tipico da corrente de dreno dos transistores ao
longo do tempo, analisou-se se ha correlagdo entre Id e Ig a partir de 15 amostras inverted
staggered ainda ndo utilizadas, com fonte ndo compartilhada e de dimensdes: W=500um e
L=5um, conforme a Figura 37. Neste template os transistores possuem apenas o gate
compartilhado e as amostras foram medidas com as ponteiras posicionadas nos pontos 0
(gate), 1 e 2 (fonte e dreno) para, dessa forma, validar o comportamento tipico verificado até
entdo e investigar o comportamento de Ig. As medidas realizadas mostraram que o
comportamento qualitativo de Id, observado em amostras com a fonte compartilhada, se
repete ¢ também pode ser considerado para transistores com fonte ndo compartilhada.
Medidas de estresse com polarizagdo fixa ao longo do tempo, similares as apresentadas na
subsecdo 5.1, sdo apresentadas para estas estruturas nas Figuras 38 e 39, nas quais novamente
se observa um crescimento continuo e gradual de Id e flutuacdes de corrente. Também se
apresentam, nas Figuras 40 e 41, curvas similares as discutidas na subsecdo 5.2 ¢ o

comportamento verificado também ¢ qualitativamente o mesmo do que foi apresentado.
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Figura 37 - Template para transistores com fonte ndo compartilhada. Com L variando entre 1-10pum e
W=500pm.

1=10-5000
EEEEE

Nas figuras 38, 39, 40 e 41 se apresenta também o comportamento da corrente de
fonte (Is) que se mostrou fortemente correlacionado com o da corrente Id. Verifica-se também
que as correntes Ig medidas, além de duas ordens de grandezas inferiores as correntes de

dreno, apresentam comportamento sem nenhuma correlagdo com a mesma.

Figura 38 - Correntes de dreno (Id), fonte (Is) e gate (Ig) sob estresse continuo para TFT com fonte
ndo compartilhada na configuracdo inverted staggered. L=5pm e W=500pm.
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Figura 39 - Correntes de dreno (Id), fonte (Is) e gate (Ig) para estresse continuo para outro TFT com
fonte ndo compartilhada na configuracdo inverted staggered. L=5pum e W=500pm.
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Figura 41 - Correntes de dreno (Id), fonte (Is) e gate (Ig) para degrau positivo em Vpgs € Vs fixo. TFT
com fonte ndo compartilhada na configuracao inverted staggered. L=5pm e W=500um.
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6 HIPOTESES DE CAUSA E EFEITO

Considerando as tensdes de polarizagcdo aplicadas nos transistores como varidveis de
entrada e as correntes do dispositivo como variaveis de saida, os resultados apresentados no
capitulo anterior podem ser sintetizados por dois comportamentos principais observados: (I)
efeitos abruptos, que sdo eventos de flutuagdes rapidas na saida e que ocorrem
independentemente do estado anterior da entrada; e (II) efeitos de memoria, os quais estdo
relacionados ao crescimento e decaimento lento e continuo da saida que ¢ dependente tanto do

estado presente como do estado anterior da entrada.

6.1 EFEITOS ABRUPTOS

6.1.1 Quedas abruptas de corrente

Conforme verificado na se¢do 4.1.3, o fluxo de elétrons através da rede de
nanoparticulas de ZnO se da através de caminhos percolados formados por regides de baixas e
altas impedancias, que dependem da distribuicdo estocéstica oriunda da deposicdo das
nanoparticulas. Assim, as quedas abruptas de corrente observadas nas Figuras 26, 31 e 33
podem ser explicadas pela atividade de traps localizados na rede semicondutora, através da
quebra elétrica parcial ou total de um caminho percolado. Ressalta-se a analogia também
apresentada na se¢do 4.1.3, na qual pela possibilidade da formagdo de caminhos paralelos,
devido a multiplicidade de possibilidades de rearranjos das nanoparticulas, espera-se obter
uma grande variedade de comprimentos de caminhos formados e cada um destes com
diferentes densidades de corrente ao longo do filme semicondutor. Este mecanismo pode ser
responsavel, portanto, pela diversidade de diferentes amplitudes das quedas abruptas

observadas em Id nas diversas amostras medidas, como exemplificado pela Figura 26.

Pelo esquematico da Figura 42 relacionam-se os resultados obtidos na Figura 26 com a
localizag@o dos fraps na rede percolada, de modo que a queda de corrente mais significativa
observada provavelmente esta relacionada com a quebra elétrica de um caminho percolado de
alta densidade de corrente, que € o caso do frap A, enquanto que os traps B e C se encontram
em um caminho percolado de menor impacto na flutuagdo de corrente do transistor e, portanto
produziriam flutuagdes menos significativas. Visto que o trap B se localiza na regido de
fronteira entre nanoparticulas, a flutuacdo decorrente deste frap ¢ mais intensa do que a

observada pela acdo do trap C. Além disso, a caracteristica de paralelismo também ¢
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esquematizada, visto que neste exemplo as saidas 3 e 4 sdo originadas pelas entradas 1 e 2

enquanto que a entrada 1, por exemplo, esta a0 mesmo tempo conectada as saidas 1 ¢ 2.

Figura 42 - Fluxo de corrente influenciado pela atividade dos traps relacionado com o esquematico da
rede nanoparticulada formada por caminhos paralelos devido as inter-ramificagdes.
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Fonte: Adaptado de Vidor et al., 2013.

6.1.2 Subidas abruptas de corrente

De maneira analoga, as subidas abruptas na corrente de dreno também podem estar
relacionadas a atividade dos defeitos e a localizagdo dos mesmos, porém desta vez o efeito
que provoca um salto abrupto se relaciona com a emissdo de cargas livres ¢ a liberagdo

elétrica de um caminho percolado.

Destaca-se a subida abrupta em Id verificada na Figura 34 que ¢ originada pela
aplicagdo de um Vpg constante e positivo depois de decorridos 18 segundos da aplicagdo de
um Vgs também constante e positivo ao longo do tempo. Esse comportamento pode ser
compreendido pela assun¢do de que a camada de acumulacdo do TFT ja estava formada na
aplicagdo de Vpg gracas a precedente aplicagdo de Vgs. Logo, quando Vpg € aplicado a
corrente de dreno aparece instantaneamente. Ressalta-se este evento também pela similaridade
deste com o mais frequentemente observado para amostras inverted staggered, apresentado na
Figura 25. Assim, esta ocorréncia também pode ser modelada pela aplicacdo de Vps em um

caminho previamente bloqueado e que no momento do salto acabou de ser restaurado. Como
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verificado no capitulo 3, em amostras na configuracio inverted staggered forma-se, entre o
eletrodo metalico e a camada de acumulagdo formada, uma regido caracterizada como uma
resisténcia de acesso localizada proxima a interface com o ar ambiente, conforme mostra a
Figura 43. Dessa forma, este local ¢ mais vulneravel a interagdo com as moléculas de
oxigénio presentes na atmosfera e, portanto ¢ mais susceptivel a atividade de traps. Essa
caracteristica que ¢ peculiar a esta configuragdo de TFT pode explicar o porqué de este evento
ser mais frequentemente observado para estas amostras. A liberacdo de um caminho podera se
dar na regido do dreno tanto pela acdo de elementos de carga positiva, como as vacancias de
oxigénio que podem migrar ou se reorganizar pela aplicacdo de um potencial positivo no
dreno, como também pela difusdo de ions de aluminio, de hidrogénio e de zinco. Além disso,
tal efeito pode estar relacionado a um comportamento remanescente de efeitos Poole-Frenkel,
nos quais a emissdo de cargas aprisionadas ¢ acelerada pela aplicagdo de um campo elétrico

lateral.

Figura 43 - Modelo de subida abrupta em amostras inverted staggered: pela restauragdo de caminhos
percolados bloqueados eletricamente na regido da resisténcia de acesso devido a dessor¢do de
oxigénio.
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Fonte: Adaptado de Vidor et al., 2016.

Como em memresistores, as vacancias de oxigénio carregadas positivamente podem
migrar a partir da aplicagdo de um campo elétrico positivo resultante da tensdo aplicada e

assim derivar em direcdo a interface do semicondutor com os eletrodos metalicos. E dessa
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forma, na aplicacdo de um Vps constante e positivo estes dopantes podem se reorganizar e
este efeito pode ser responsavel pela recuperagdo elétrica de um caminho percolado. Além
disso, na regido da resisténcia de acesso podem ser formados filamentos condutivos (FC)
oriundos da difusdo de ions metalicos provenientes dos eletrodos de aluminio, uma vez que
este efeito ja foi verificado em memresistores de dioxido de grafeno, conforme subsecdo
4.3.2. Um modelo para esta hipotese segue esquematizado na Figura 44. Porém, em vista dos
significativos saltos de corrente observados nas medidas realizadas, nos quais se verificam por
vezes, conforme a Figura 28, variagcdes de até 90% da corrente maxima medida, esta
possibilidade deve ser avaliada, visto que ndo se espera que a difusdo de aluminio altere de
maneira tdo significativa a resisténcia do canal do transistor, uma vez que este ¢
dimensionalmente muito maior quando comparado aos memresistores. Porém, considera-se
uma hipotese oportuna visto que a regido da resisténcia de acesso se caracteriza por uma alta

densidade de corrente.

Figura 44 - Modelo de subida abrupta em amostras inverted staggered: ativagao de caminhos
percolados pela difusdo de aluminio na regido da resisténcia de acesso.
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Fonte: Adaptado de Vidor et al., 2016.

Também ¢ observado que na ocorréncia deste evento, a subida abrupta de Id ¢ seguida
pela sua queda continua e lenta que pode estar relacionada a um efeito de memoria que sera

discutido na se¢do seguinte.
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6.2 EFEITOS DE MEMORIA

6.2.1 Subida continua de corrente

O comportamento de crescimento continuo da corrente de dreno para um ponto fixo de
polarizacdo observado nas medidas de estresse com polarizagdo fixa e que € exemplificado
pelas Figuras 26 e 31 pode ser fortemente relacionado a aplicacdo de Vs, considerando os
resultados apresentados na Figura 33. Esta dependéncia aparenta ser significativa, uma vez
que somente a partir da aplicacdo de Vgs que a corrente do transistor comega a crescer

lentamente mesmo que uma tensdo Vpg estivesse previamente estabelecida.

Em trabalho prévio de Vidor er al., (2013), discutido na subsecdo 4.2, com TFTs de
nanoparticulas de ZnO utilizando PVP como dielétrico de gate foi identificado um similar,
porém mais lento, crescimento continuo de Id e uma constante de tempo de aproximadamente
120 segundos foi extraida quando considerada uma aproximagdo exponencial de primeira
ordem. Como previamente discutido, estes efeitos foram atribuidos principalmente a
reorientagdo de dipolos no dielétrico de gate. Neste estudo, verifica-se uma constante de
tempo de crescimento de Id em torno de apenas 1 segundo, considerando as diversas medidas
realizadas, e este valor ¢ significativamente menor quando comparado ao obtido no trabalho
referido. Porém, as caracteristicas do nanocomposto high-k, utilizado nos transistores
medidos, discutidas na secdo 4.2, indicam que efeitos de polaridade e uma consequente
reorientagdo gradual de dipolos no dielétrico devem estar presentes. Essa premissa € também
refor¢cada pelo comportamento apresentado na Figura 31, na qual os dipolos do dielétrico sdao
provavelmente reorientados mais rapidamente quando um valor mais elevado de Vgs ¢
aplicado. Além disso, os efeitos aqui discutidos também sdo compativeis com o mecanismo

de deriva de cargas moveis do dielétrico, também apresentado na subsecgdo 4.2.

Devido aos efeitos de interacdo do ZnO com o meio ambiente, discutidos na subsegdo
4.1.2, o crescimento continuo da corrente de dreno também pode estar associado a uma lenta
dessor¢do de moléculas de oxigénio do semicondutor. Assim, os efeitos de dipolos quando
combinados com a atividade de fraps podem ser os fatores responsaveis pelo evento mais
frequentemente observado em amostras coplanares: quedas abruptas da corrente de dreno
seguidas ou precedidas pelo seu crescimento continuo, exemplificado nas Figuras 26 e 33.
Quando um caminho ¢ eletricamente bloqueado, espera-se uma desordem local dos dipolos no

dielétrico do TFT; e estes dipolos podem ser lentamente reorientados na eventual restauragio
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de um caminho. Quando o TFT esta submetido a um Vpg positivo espera-se que estes efeitos
predominem entre o local onde ocorre a quebra elétrica e o dreno do transistor, devido a
redugdo, nesta regido, da tensdo responsavel pela orientagdo dos dipolos. Tal situacdo ¢
modelada pela Figura 45. Como discutido na se¢do 4.1.3, caminhos paralelos podem ser
formados ao longo do filme semicondutor produzindo uma grande variedade de
comprimentos ¢ densidades de corrente em cada caminho formado; e este mecanismo pode
também ser responsavel pela diversidade de constantes de tempo observadas na recuperagdo
de corrente, atribuidas nesta se¢do a reorientagdo de dipolos, conforme o que ocorre para os

eventos verificados na Figura 26.

Figura 45 - Modelo para a subida continua da corrente de dreno: relacionado a aplicagdo de Vgs e a
reorientagdo de dipolos ou de deriva de cargas moveis do dielétrico, neste momento ou quando um
caminho ¢ reestabelecido.
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Fonte: Adaptado de Vidor et al., 2013 e Veres et al., 2004.

6.2.2 Decaimento continuo de corrente

A discussdo da secdo anterior também pode ser estendida para efeito de memoria
relacionado ao decaimento da corrente de dreno, como os eventos apresentados nas Figuras
25 e 34. Nestas medidas verificou-se uma subida abrupta de Id seguida pelo seu decaimento
continuo. De maneira andloga ao modelo elaborado na subsecdo anterior, esta resposta pode
ser associada a desorientacdo de dipolos na regido do dreno do transistor, que pode ser
provocada por uma variagdo brusca na tensdo Vgp (gate-dreno) quando Vps € aplicado,

conforme apresentado na Figura 46. As curvas destacadas na Figura 34 reforgam esta
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hipdtese, uma vez que quando se aplica um Vpg mais elevado o efeito observado é de um
decaimento de Id em taxas mais altas do que o verificado para a aplicacdo de um Vpg
relativamente menor, ¢ dessa forma, Id alcanga o seu estado mais estavel mais rapidamente
para tensdes de gate-dreno menores. Este comportamento se repete para a corrente de dreno
da Figura 36, na qual um decaimento lento de Id ¢ verificado apods a retirada de Vgs. Tal
efeito diverge em relacdo a resposta da corrente de gate a retirada de Vs, pois ao contrario do
verificado para Id se verifica uma queda abrupta de Ig decorrente desta variagdo de tensdo.
Portanto, esse comportamento deve estar relacionado a uma desorientagdo gradual dos dipolos

no dielétrico.

Figura 46 - Modelo para o decaimento continuo da corrente de dreno: relacionado com a desorientacdo
de dipolos no dielétrico pela aplicacdo de Vps.
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Fonte: Adaptado de Vidor et al., 2013 e Veres et al., 2004.
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7 CONCLUSOES

Este trabalho apresentou a caracterizacdo elétrica de transistor de filmes finos de
nanoparticulas de ZnO no dominio do tempo, estabelecendo uma metodologia e analisando a
fenomenologia do comportamento observado. Deste modo, o capitulo 1 abordou e
contextualizou o tema de interesse. No capitulo 2 foi apresentado um texto de revisdo sobre os
transistores de filmes finos apresentando o seu modelo ideal de funcionamento.
Posteriormente, os TFTs de nanoparticulas de ZnO estudados neste trabalho foram
apresentados, destacando-se os seus aspectos construtivos ¢ de desempenho. Entdo foram
apresentadas as fontes de perturbagdes conhecidas na literatura que se relacionam com os
materiais aplicados na integracdo dos transistores e com a interagdo deste dispositivo com o
ambiente. Por fim, as medidas experimentais foram apresentadas, os comportamentos
predominantes foram identificados e a partir das perturbagdes conhecidas foram elaboradas

hipoteses de causa e efeito para modelar os eventos e 0os comportamentos observados.

Das medidas experimentais realizadas, em uma primeira analise torna-se evidente que
as amostras em configuragcdo inverted staggered apresentaram correntes mais elevadas
quando comparadas aos dispositivos em configuracdo inverted coplanar. Essa diferenga se
explica pela maior aderéncia dos contatos metalicos as nanoparticulas em transistores inverted
staggered ¢ o consequente aumento do fluxo de corrente resultante desta caracteristica.
Posteriormente, dos experimentos foram identificados dois grupos de comportamentos
elétricos que desviam da resposta ideal esperada. Primeiro efeitos abruptos, responsaveis por
significativas flutuagdes abruptas na corrente de dreno do transistor, dos quais as quedas e as
subidas abruptas foram inicialmente associadas a atividade de traps e a interacdo do
semicondutor com o ar ambiente devido a quebra/recuperacdo elétrica parcial ou completa de
um ou mais caminhos percolados. Da mesma forma, efeitos de memoria correspondentes ao
crescimento ou decaimento continuo da corrente de dreno foram identificados e foram
fundamentalmente associados aos efeitos de polarizacdo e orientacdo de dipolos localizados
no dielétrico de gate, como também aos mecanismos de deriva de cargas positivas no

dielétrico e de absorgdo e dessorgdo de moléculas de oxigénio.

Os eventos mais frequentemente observados em amostras inverted staggered e
inverted coplanar foram modelados pela combinacdo de efeitos abruptos ¢ de memoria. A
queda abrupta em Id, seguida ou precedida pelo seu crescimento continuo, comumente

observado em amostras inverted coplanar foi relacionada com a atividade de traps e
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associada a desordem de dipolos do dielétrico de gate. Em amostras inverted staggered, as
subidas abruptas de Id, seguida pelo seu decaimento continuo que corresponde ao evento mais
frequentemente observado nesta configuracdo foram associadas ao efeito da aplicagdo de Vps
em caminhos percolados anteriormente inativos e a desordem de dipolos localizados no
dielétrico de gate resultante da redugdo da tensdo de Vgp. Para explicar este fendmeno os
mecanismos de interacdo das nanoparticulas com o ar ambiente, de migragdo de vacancias de
oxigénio ¢ de difusdo de ions metalicos foram abordados. Tal diferenca de comportamento
tipico para os dois tipos de amostras medidas estd provavelmente relacionada com as
diferengas estruturais de cada configuragdo, uma vez que para as amostras inverted staggered
uma resisténcia de acesso entre o cletrodo metalico ¢ a camada de acumulagdo ¢ formada
proxima a interface com o ar ambiente e, dessa forma, torna-se uma regido mais susceptivel a
interagdo com o meio ambiente e propicia aos efeitos de difusdo de vacancias de oxigénio e
de ions metalicos. Além disso, os caminhos paralelos, formados pela caracteristica da rede de
nanoparticulas percolada formada na camada semicondutora podem estar associados a grande
variedade tanto de amplitude dos saltos de corrente como também das constantes de tempo de

subidas e quedas continuas de corrente.
7.1 LIMITACOES DO METODO

Apesar de o procedimento experimental adotado neste trabalho ter sido suficiente para
a identificacdo do comportamento elétrico tipico dos transistores medidos, algumas limitagdes
referentes ao equipamento de medida impossibilitam um aprofundamento nesta andlise. A
coleta de dados ¢ limitada em 5.000 pontos por medida, ¢ dessa forma, para realizar medidas
com periodos mais longos resulta em uma significativa perda de resolugdo. Além disso, como
um gerador de pulsos ndo esta disponivel, as medidas foram limitadas para as situagdes de
degrau unico, ou seja, ndo é possivel aplicar, na mesma medida, nos terminais do transistor a
situacdo de stress/recovery/stress, por exemplo. Outro desafio decorre do desconhecimento
prévio dos fendmenos observados neste estudo, pois em vista disso foi necessaria uma grande
quantidade de medidas para um significativo grupo de transistor para validar os
comportamentos tipicos observados. Assim, os experimentos foram realizados ao longo de
meses e, portanto, sujeitos as variagdes de umidade e de temperatura. Também em razio do
extenso periodo de medidas observa-se a degradagdo dos transistores medidos em virtude da
interacdo das amostras com o ar ambiente. Além disso, a grande maioria dos transistores
medidos possuem fonte compartilhada, uma vez que os transistores com fonte individual

estavam majoritariamente danificados e, por isso, foi necessario repetir as medidas para
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ambas as estruturas de transistores para validar o comportamento observado e para

compreender se havia alguma correlagdo entre as correntes de dreno e de gate.

7.2 TRABALHOS FUTUROS

Neste momento, todos os esforgos estdo voltados para a validagdo das hipodteses
apresentadas neste trabalho, através da extensdo desta investigacdo utilizando novas amostras
de TFTs de nanoparticulas de ZnO similares e pela aplicacdo desta metodologia de
caracterizacdo elétrica no dominio do tempo em transistores de filmes finos organicos, que
utilizam DNTT e C8-BTBT como material ativo. Estas novas amostras também foram
produzidas pelo grupo de pesquisa Sensor Technology Department da Universidade de
Paderborn que ¢é parceiro do LAPROT ¢ nas quais o mesmo nanocomposto high-k foi
utilizado como material do dielétrico de gate. Dessa forma, a influéncia deste material nos
comportamentos elétricos observados neste trabalho podera ser aprofundada, uma vez que
sera possivel verificar quais efeitos serdo novamente observados e, portanto, originados pelas

perturbagdes presentes no dielétrico de gate, visto que a camada semicondutora sera distinta.
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