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摘要:柔性电子设备的快速发展对薄膜晶体管(TFT)提出了低功耗、耐弯折和可低温制备的要求.其中,栅极绝缘层是

核心材料之一.溶液法制备有机栅极绝缘层具有低成本、柔韧性强的优点,适合大面积加工.本文采用喷墨打印法实现

了聚乙烯吡咯烷酮(PVP)墨水的印刷成膜,采用 XPS分析了不同退火温度处理的印刷 PVP薄膜成分差异,并测试了

PVP器件的漏电流、电容和转移特性参数.２００℃退火的PVP薄膜漏电流密度≤１０－４A/cm２(５V),相对介电常数约为

３．８,玻璃衬底器件饱和迁移率达到４．６cm２/(V􀅰s),开关比≥１０５;PI柔性衬底器件在２０mm 弯折半径下迁移率２．８
cm２/(V􀅰s),开关比约６×１０４,在柔性电子领域有一定的应用前景.
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Abstract:Rapiddevelopmentofflexibleelectronicsrequiresthinfilmtransistor(TFT)tohavefeaＧ



turesoflowpowerconsumption,goodbendingresistanceandabilitytobefabricatedatlowtemperaＧ
ture．GateinsulatorisoneofthekeymaterialsinTFTdevice．OrganicgateinsulatorpreparedbysoluＧ
tionmethodhastheadvantagesoflowcost,strongflexibilityandissuitableforlargeareaprocessing．
Inthispaper,polyvinylpyrrolidone(PVP)dielectricfilmwasachievedbyinkjetprintingprocess．The
compositiondifferenceofprintedPVPfilmswithdifferentannealingtemperaturewasanalyzedby
XPS,andleakagecurrent,capacitanceandtransfercharacteristicofPVPdeviceswereobtainedby
semiconductoranalyzer．TFTdevicewithPVPfilmannealedat２００℃showedleakagecurrentdensity
≤１０－４A/cm２(５V)andrelativedielectricconstantabout３．８．Saturationmobilityofdevicebasedon
glasssubstrateis４．６cm２/(V􀅰s)andtheIon/Ioffratiois≥１０５ whilethatfordevicebasedonPIsubＧ
stratewithbendingradiusof２０mmis２．８cm２/(V􀅰s)and６×１０４,respectively．ThisresultdemonＧ
stratesthatPVPdielectricispromisinginflexibleelectronics．
Keywords:inkjetprinting;flexiblesubstrate;organicdielectricmaterial;thinＧfilmtransistor

１　引　　言

　　近年来,柔性薄膜晶体管(TFT)在可穿戴传

感器和柔性平板显示器等柔性电子设备中得到了

广泛应用[１Ｇ２].因此,人们对晶体管器件提出了低

功耗、耐弯折和可低温制备等要求.栅极绝缘层

作为 TFT的关键材料,与器件的迁移率、阈值电

压和开关比等参数息息相关[３],进而影响器件的

功耗、驱动能力以及弯折稳定性.栅极绝缘层制

备方法中,化学气相沉积法需要苛刻的真空环境,
对基板的尺寸和形状也有一定的要求,而溶液法

具有设备简单、效率高的优点.其中,喷墨打印法

可以直接实现薄膜的图形化,符合未来大面积制

备柔性显示器件的需求[４].
以ZrOx 和SiOx 为主的无机介电材料电容

大,缺陷少,但不耐弯折,使用过程中薄膜易破裂,
器件失效;有机介电材料具有成本低、柔韧性好、
易加工等优点,但漏电流较大,导致器件功耗

大[５].Chung等人[６]使用全喷墨打印方法制备了

OTFT器件,以 TIPSＧpentacene为半导体,poly
(４Ｇvinylphenol)为绝缘层,饱和迁移率为 ０．０６
cm２/(V􀅰s),电流开关比为１０４.有机/无机混合

绝缘材料理论上可综合两者的优点,被认为是柔

性 TFT 的 理 想 绝 缘 材 料.Morales等 人[７]以

ZnO为有源层材料,采用旋涂法制备的PMMAＧ
SiO２ 为栅极绝缘层,其 TFT 器件场效应迁移率

为０．２cm２/(V􀅰s),开关比１０４,阈值电压１３．９
V.Urquijo 等 人[８] 以 旋 涂 polyvinylphenolＧ
TiO２ 为绝缘层制备了 CdS基 TFT,迁移率０．２

cm２/(V􀅰s),开关比１０４.目前,基于溶液法混合

绝缘材料的 TFT 器件普遍存在漏电流大、开关

比低的问题,主要是因为混合体系中的有机成分

自身介电性能及兼容性差,导致薄膜缺陷多,漏电

流大.因此,开发一种适用于溶液法混合绝缘层

体系的有机材料意义重大.
本文研究了喷墨打印法制备聚乙烯吡咯烷酮

(polyvinylpyrrolidone,PVP)绝缘层,PVP 材料

可溶于多数醇和醚溶剂,同时可与ZrOx 前驱体

混溶,具备获得高质量印刷混合绝缘层的条件.
分析了不同退火温度下打印PVP薄膜的化学成

分、漏电流密度和电容,并制备了 TFT 器件,其
中有源层为真空法测射的IGZO 薄膜,分析了打

印PVP薄膜退火温度对器件转移特性曲线的影

响.最终获得了PI衬底的柔性器件,饱和迁移率

４．６cm２/(V􀅰s),开关比１．６×１０５,阈值电压０．９
V,在曲率半径为２０mm 的弯折条件下仍保持一

定的性能,具有良好的抗弯折特性.

２　实验与分析

２．１　材料、结构及方法

PVP绝缘墨水的制备方法为,将０．５g聚乙

烯基吡咯烷酮(PVP)(分子量:１３００００)粉末(分
子结构如图１(a))溶于１０mL乙二醇中(５％质量

分数),搅拌２h后在空气中放置２４h.将静止

后的溶液通过０．４５μm 聚四氟乙烯滤头过滤,注
入１０pL的卡夹中.打印前需要对基板进行２
min的 UV 光照亲水处理[９],打印液滴间隔为３０

μm,在空气氛围中分别以２００,２５０,３００℃的温度
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退火１h,得到PVP薄膜.薄膜的漏电流密度和

电容通过对金属Ｇ绝缘层Ｇ金属(MIM)结构器件测

试得到;TFT器件采用底栅顶接触型器件结构,
其中柔性器件需采用带有PI层和SiNx 缓冲层的

玻璃(图１(b)),栅极和源漏极采用铝电极,有源

层采用IGZO材料(元素比１∶１∶１∶４)[１０],电极

厚度为１５０nm,有源层厚度１０nm,宽长比为５００∶
１５０,电极和有源层均使用直流磁控溅射制备.

图１　(a)聚乙烯吡咯烷酮(PVP)化学结构式;(b)印
刷绝缘层柔性器件结构.

Fig．１　(a)Chemicalstructureofpolyvinylpyrrolidone;
(b)Structure offlexible TFT device with

printeddielectriclayer．

PVP薄膜的表面形貌由偏光光学显微镜和

台阶仪扫描获得,薄膜的化学成分采用 X射线光

电子能谱(XPS)进行分析[１１],其介电性质和器件

性能使用半导体参数分析仪进行测试,饱和迁移

率(μsat)从式(１)获得[１２],其中Ci,ID,VG,Vth,W
和L 分别是栅极绝缘子单位面积的电容、漏极电

流、栅极电压、阈值电压、沟道宽度和长度.

I１/２
D ＝

WCiμsat

２L
æ

è
ç

ö

ø
÷

１/２

(VG－Vth)． (１)

２．２　薄膜形貌

打印PVP薄膜的表面形貌通过偏光显微镜

以及台阶仪进行测试分析.由图２(a)观察可得,
打印PVP薄膜的边界清晰,边缘颜色较深而中间

较浅,为咖啡环效应引起的溶质在边缘聚集引起.
台阶仪对薄膜中部截面的扫描(图２(b))也证实

了这一点.边缘处存在宽度为２００μm 的凸起,
凸起高度约１４００nm;中间较平坦处高度约２００
nm,即薄膜厚度.中间局部部位２００μm 距离的

轮廓扫描放大图可以看到,薄膜表面平整,起伏仅

２nm 左右,无明显突刺或缺陷.总的来说,打印

PVP薄膜中间平整部位适合有源层材料的生长,
但严重的咖啡环效应制约了器件尺寸的进一步缩

小[１３].本研究主要探索印刷PVP绝缘层的漏电

流和抗弯折性,以评估其是否适用于制备印刷混

合绝缘层,因此未对其成膜均匀性提出过多要求.
后续对印刷混合绝缘层的研究,可以通过采用混

合溶剂或者加入表面活性剂的方法改善咖啡环

效应.

图２　聚乙烯吡咯烷酮(PVP)的偏光显微镜照片(a)

和截面扫描轮廓(b)

Fig．２　Polarizing microscopephotograph (a)and
crossＧsectionscanningprofileofprintedPVP
film (b)

２．３　不同退火温度的影响

有机介电薄膜对退火温度非常敏感,过低的

退火温度会导致溶剂排除不充分,而过高的退火

温度则可能使有机物分解,破坏分子结构和介电

性能.由于溶剂乙二醇沸点为１９２℃,因此选择

退火温度大于２００℃来确保溶剂充分去除.图３
为２００,２５０,３００ ℃退火处理的打印 PVP 薄膜

XPS全谱扫描和 O１s轨道扫描.PVP分子中主

要存在C,N,O 三种元素,因此着重关注３种元

素的情况来分析薄膜成分的变化.当退火温度为

２００℃时,XPS全谱中C元素原子比例为６７􀆰１４％,N
元素为１２．９０％,O元素为１９．９６％.O１s轨道扫

描图中,可以将测试结果分为两个分峰,分别为

５３１．５eV 峰位的 C—OH 峰和 ５３３eV 峰位的

C＝O峰[１４],模拟得到此时C—OH 峰与C＝O峰

比例接近,分别为５３．０４％和４６．９６％.当退火温
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度上升至２５０℃时,C元素比例下降约５％,N 元

素基本不变,而 O 元素比例上升.同时,C—OH
峰的比例提高至７５％以上,远超 C＝O 峰比例.
其主要原因是PVP薄膜随温度上升被空气中的

氧气氧化,—H(氢键)被氧化成—OH(羟基),大
气氛围中的氧气增加了薄膜中 O元素的比例,并
且部分C＝O 键转化为更稳定的 C—OH 键[１５].

PVP薄膜当温度进一步升高到３００℃时,O和 N
原子比下降,C原子比例上升,C—OH 峰和C＝O
峰比例变化不大,此时 O元素和N元素会以气体

的形式挥发一部分.因此,当退火温度从２００℃

逐渐升高时,PVP薄膜结构会发生变化,长链遭

到一 定 程 度 的 破 坏,甚 至 断 裂. 除 此 之 外,

C—OH基团峰位升高由５３１．４８eV 向高能级方

向移动至５３１．７２eV,表明C—O键结合力逐渐变

强,形成稳定结构;而 C＝O 基团峰位由５３２．４５
eV向低能级方向移动至５３３．３１eV,随后向高能

级方向移动至５３３．５１eV,表明在２００~２５０℃范

围内,C＝O被打断形成气体释放,结合力变弱,但
继续升高退火温度时,剩余未被打断的 C＝O 分

子结构稳定,结合力强.XPS测试的相关数据汇

总于表１中.

图３　(a)２００℃,(b)２５０℃,(c)３００℃退火PVP薄膜XPS扫描全谱以及 (d)２００℃,(e)２５０℃,(f)３００℃
退火PVP薄膜 O１s轨道扫描谱图.

Fig．３　XPSscanspectraofPVPfilmannealedat(a)２００℃,(b)２５０℃,(c)３００℃andO１sspectraofPVP
filmannealedat(d)２００℃,(e)２５０℃,(f)３００℃．

表１　不同退火温度下PVP薄膜XPS测试汇总

Tab．１　SummaryofXPSresultofPVPfilmannealedatdifferenttemperature

退火温度/℃ O１s/％ N１s/％ C—OH/％ C＝O/％ C—OH 峰位/eV C＝O峰位/eV

２００ １９．９６ １２．９０ ５３．０４ ４６．９６ ５３１．４８ ５３２．４５

２５０ ２５．０７ １２．８８ ７５．５８ ２４．４２ ５３１．７０ ５３３．３１

３００ １９．８６ １０．５２ ７５．３３ ２４．６７ ５３１．７２ ５３３．５１

　　退火温度对PVP薄膜和器件的影响最终要

体现在其电学特性上,包括漏电流密度、电容等

绝缘参数(图４).２００℃退火温度下,打印PVP
薄膜的漏电流密度约为１０－４ A/cm２(５V 电压

下),与同等厚度氧化物绝缘层相比,漏电流密

度大 １~２ 个 数 量 级[１６].２５０ ℃ 退 火 温 度 的

PVP薄膜漏电流密度略小于２００℃退火得到的

薄膜,但３００ ℃退火的 PVP薄膜漏电流密度急
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剧上升,达到５×１０－３ A/cm２(５V),表明 PVP
薄膜在过高的退火温度下结构遭到破坏,导致

漏电流密度增大.在图４(b)中,２００ ℃和２５０
℃ PVP薄膜的电容分别为２２pF和２４pF,换算

可得介电常数约为３．８,而退火温度为３００ ℃的

PVP薄膜的电容仅为１７pF,介电常数仅为２．６.

由于在薄膜厚度相近的情况下,薄膜的电容大

小只与薄膜材料有关[１７],不同退火温度 PVP薄

膜成分发生了变化,与 XPS结果一致.此外,薄
膜的电容随着电压的增加几乎保持不变,表明

薄膜的电容随电压变化的稳定性高,适合用于

低压驱动的电子器件中.

　　

图４　不同温度退火喷墨打印PVP薄膜的漏电流密度 (a)与电容 (b)

Fig．４　Leakagecurrentdensity(a)andcapacitance(b)ofprintedPVPfilmannealedatdifferenttemperature

　　图５为不同退火温度PVP薄膜的TFT器件

转移特性曲线.其中,２００℃退火的PVP绝缘层

器件饱和迁移率为４．６cm２/(V􀅰s),开关比高达

６×１０５.２５０℃退火PVP的器件关态电流Ioff相

近,但Ion却小了一个数量级,饱和迁移率仅２􀆰６
cm２/(V􀅰s),是由于 PVP薄膜在空气中吸入了

大量的氧气,在半导体层和绝缘层之间形成能够

捕获载流子的缺陷[１８Ｇ１９].３００ ℃退火 PVP器件

的关态电流高达５×１０－９A,开关比仅有１０４,是

PVP介电层在高退火温度下受到破坏,损失了介

电性能所致.３个退火温度制备的 PVP薄膜对

应器件的阈值电压分别为１．７,２．８,０．９V,低的阈

值电压更利于实现低功耗电子器件.综合来看,
随着PVP薄膜退火温度的上升,器件性能发生退

化,基于２００ ℃ PVP薄膜的器件关态电流５×
１０－１０,符合柔性电子器件低温成膜的要求,相对

于大部分溶液法制备有机绝缘层 TFT器件的研

究已处于领先水平,用于制备有机/无机混合绝缘

材料后漏电流会进一步降低.基于不同退火温度

PVP的 TFT器件性能汇总见表２.

图５　不同温度退火的 PVP薄膜的 TFT 器件转移

特性曲线

Fig．５　TransfercharacteristicscurvesofTFT with
PVPfilmannealedatdifferenttemperature

表２　不同退火温度下的PVP绝缘层TFT器件的参数汇总

Tab．２　SummaryofTFTcharacteristicswithPVPdielectricannealedatdifferenttemperature

绝缘层 退火温度/℃ 迁移率/(cm２􀅰V－１􀅰s－１) 开关比 阈值电压/V 关态电流/A

PVP ２００ ４．６ ６×１０５ １．７ ５×１０－１０

PVP ２５０ ２．６ ２×１０５ ２．８ １×１０－１０

PVP ３００ １．１ ３×１０４ ０．９ ６×１０－９

７３６第５期 　　　　　陶　洪,等:喷墨打印PVP绝缘层柔性薄膜晶体管研究



２．４　柔性器件性能

基于上述实验基础,本文在PI衬底上制备了

基于打印PVP薄膜的TFT器件,薄膜退火温度为

２００℃.在制备过程中,PI衬底贴附于玻璃衬底上

进行溅射及打印,器件制备完成后将PI膜从玻璃

上撕下,并贴附于不同曲率半径夹具上,进行测试,
柔性器件在不同曲率半径条件下转移特性曲线如

图６所示.未施加弯曲的PI衬底器件迁移率４．２
cm２/(V􀅰s),开关比大于１０５,关态电流比刚性衬

底器件高,为６×１０－１０A,表明PVP薄膜漏电流较

大,这主要是由PI柔性衬底表面不平整引起的.
在３０mm 曲率半径的弯折条件下,迁移率、开关

比、关态电流与阈值电压基本不变,此时弯折对器

件各功能层影响较小.当曲率半径降低到２０mm
时,即弯折程度增加时,器件迁移率降低至２．８
cm２/(V􀅰s),关态电流只略微增加,但开态电流下

降约１个数量级,开关比降至６×１０４,此时弯折对

绝缘薄膜的影响依旧很小,但有源层薄膜有一定的

损坏,可能原因为IGZO本身不具备太好的抗弯折

特性,或是PVP薄膜表面不够平整,导致溅射在

PVP上的IGZO薄膜应力集中从而性能退化.进

一步增加柔性器件的弯折程度时(曲率半径为１０
mm),迁移率降低至０．７cm２/(V􀅰s),开、关态电流

均显著下降,特别是开态电流下降至１０－６A 附

近,IGZO有源层性能加剧恶化[２０].不同弯折半

径下器件阈值电压变化与有源层、绝缘层受破坏

程度有关,也与界面缺陷的捕获和释放相关[２１],
从测试结果来看无明显规律.数据汇总于表３
中.总的来看,PI柔性衬底的器件性能稍微差于

刚性玻璃衬底器件,打印PVP绝缘层具有一定的

抗弯折特性,柔性器件在２０mm 以上弯曲半径条

图６　喷墨打印PVP绝缘层柔性器件不同弯曲条件

下的转移特性曲线

Fig．６　 Transfercharacteristics offlexible TFT
devicewithprinted PVP dielectricunder
differentcurvatureradius

表３　喷墨打印PVP绝缘层柔性器件不同弯曲条件下参数汇总

Tab．３　SummaryofflexibleTFTcharacteristicwithprintedPVPdielectricunderdifferentcurvatureradius

绝缘材料 弯曲半径/nm 迁移率/(cm２􀅰V－１􀅰s－１) 开关比 阈值电压/V 关态电流/A

PVP 无 ４．２ ２×１０５ ０．９ ６×１０－１０

PVP ３０ ５．０ ２×１０５ ０．７ ６×１０－１０

PVP ２０ ２．８ ６×１０４ －０．４ ７×１０－１０

PVP １０ ０．７ ９×１０３ １．１ ９×１０－１１

件下性能稳定,具有一定的应用前景.

３　结　　论

本文通过喷墨打印法制备了聚乙烯吡咯烷酮

(PVP)薄膜及其柔性器件,研究了薄膜形貌和后

退火温度的影响,并测试了不同曲率半径下柔性

器件的性能.采用２００℃以上的温度进行后退火

时,器件迁移率达到４．６cm２/(V􀅰s),开关比高

达６×１０５,阈值电压１．７V,关态电流５×１０－１０

A.随着温度升高,薄膜会有部分程度的分解从

而使介电能力下降.柔性器件在３０mm 的曲率

半径弯折条件下性能保持稳定,器件迁移率 ５
cm２/(V􀅰s),开关比２×１０５,阈值电压０．７V,
关态电流６×１０－１０A,具有一定的抗弯折特性.
印刷PVP材料漏电流较低,抗弯折稳定性好,是
制备无机/有机混合绝缘层的理想掺杂材料,可通

过溶剂体系和掺杂比例的优化,减弱咖啡环效应,
并使其在介电特性上有更好的表现,从而更符合

柔性电子器件未来发展趋势.
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