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RésuméAve le développement des objets nanométriques (nanotube de arbone,...), se pose laquestion de leur utilisation dans des strutures de alul. Ce travail de thèse a onsistéà reherher l'arhiteture de alul qui serait la plus adaptée pour les dispositifs issusdes nanotehnologies.Dans un premier temps une étude ritique des arhitetures de alul envisageables aété réalisée. Celle-i s'est basée sur une évaluation des propriétés de haque arhitetureen fontion des partiularités des objets nanométriques. De notre étude, il est ressortique les réseaux de neurones onstituent l'arhiteture la plus adaptée.Nous nous sommes alors foalisé sur la réalisation expérimentale d'une fontion par-tiulière du réseau de neurones : la synapse. Une telle réalisation expérimentale rélamela fabriation d'un dispositif ombinant des propriétés de transistor et de mémoire. Pourela nous avons élaboré un transistor à pentaène ontenant des nanopartiules inséréesdans le omposé organique.Les propriétés de transistor et de mémoire ont été démontrées par des aratérisationséletriques. La fontionnalité synaptique du dispositif a également été mise en évidene.En partiulier le r�le des nanopartiules dans es propriétés a été prouvé.Mots lé : nanotehnologies, arhiteture de alul, életronique moléulaire, életro-nique organique, pentaène, nanopartiules, réseau de neurones impulsionnels, synapse,plastiité synatique.
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AbstratWith inreasing development of nano objets (arbon nanotubes,...), it is worth in-vestigating their use in omputational iruits.Firstly this thesis onsisted in realizing a study on di�erent oneivable arhiteturesfor nano devies. It was based on an assessment of properties of arhitetures in regardwith main harateristis of nano devies. We onluded that neural networks ould �twell to them.Then we partiularly foused on realizing an implementation of the synapti funtio-nality. Tehnologial implementation of suh funtionality needed both transistor andmemory properties. To this aim we fabriated a pentaene transistor ontaining nano-partiles embedded in the organi ondutive layer.Transistor and memory properties, then synapti funtionalities as well, have beendemonstrated. It has been proved that nanopartiles are responsible for these properties.Key words : nanotehnology, omputational arhiteture, moleular eletronis, or-gani eletronis, pentaene, nanopartiles, spiking neural networks, synapse, synaptiplastiity
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Introdution
Les prinipales mahines à aluler életroniques de notre époque, les ordinateurs,onnaissent une di�usion dans de plus en plus de domaines de la vie ourante. On lesretrouve par exemple entre autres, dans la téléphonie mobile, l'automobile et les ap-pareils életroménagers. Leur struture se base en générale sur l'arhiteture de aluldite de Von Neumann. Cette popularisation a été possible ar depuis son élaborationl'arhiteture de Von Neumann a subi d'importantes améliorations jusqu'aux miro-proesseurs atuels : omposée à l'origine de iruits à omposants disrets de faibledensité, elle est maintenant onstituée de iruits intégrés de densité très élevée. Ceiest lié en partiulier à la rédution des dimensions des iruits CMOS (ComplementaryMetal Oxyde Semiondutor) qui omposent prinipalement les ordinateurs. Ces ir-uits résultent de plusieurs ombinaisons d'un omposant de base, le transistor MOS ouMOSFET (Metal Oxyde Semiondutor Field E�et Transistor). Sa propriété prini-pale est l'e�et de hamp, 'est-à-dire la modulation d'un anal de ondution entre deuxéletrodes, appelées le drain et la soure, grâe à la tension appliquée sur une troisièmeéletrode, l'életrode de grille.

Grille

Isolant 
de grille

Source Drain

Substrat

L W

Grille

Source
Drain

Source
Drain

GrilleNMOS PMOSFig. 1 � Shéma de la géométrie d'un transistor MOS. Les életrodes de soure et de drain sont despohes de siliium dopé N dans le as d'un transistor de type N, ou dopé P dans le as d'un transistorde type P. Sous l'e�et d'une tension appliquée sur l'életrode de grille, un anal de ondution se formesous l'isolant de grille. Il est onstitué des porteurs de harges disponibles dans les réservoirs que sontla soure et le drain. En bas sont représentés les symboles des transistors NMOS et PMOS.1



2 IntrodutionLe anal drain-soure est un interrupteur ommandé par la tension appliquée surl'életrode de grille. Ainsi le transistor NMOS est fermé quand l'életrode de grille esten tension haute (e.g. 3 V), et ouvert quand l'életrode de grille est en tension basse(e.g. 0 V). Tandis que le transistor PMOS est fermé quand l'életrode de grille est entension basse (e.g. -3 V), et est ouvert quand l'életrode de grille est en tension haute(e.g. 0 V). Des fontions logiques sont implémentées en assoiant es deux types detransistor.La oneption des iruits CMOS suit une approhe "top-down" : un plan présentantle positionnement physique préis de haque dispositif est obtenu à partir des spéi�a-tions de l'appliation reherhée, par l'intermédiaire d'un �ot de oneption bien établi.Ensuite les transistors MOS sont fabriqués par des étapes suessives de dép�t de ma-tériaux, de lithographie, et de gravure. En améliorant es étapes, il a été possible deréduire les dimensions des transistors fabriqués. L'aroissement en densité de disposi-tifs intégrables dans un iruit qui en résulte est dérit phénoménologiquement par la loide Moore. Proposée en 1975 par Moore un des fondateurs de la ompagnie Intel, etteloi expérimentale stipule que le nombre de transistors des miroproesseurs double tousles deux ans environ. Jusqu'à nos jours ette loi s'est trouvée on�rmée par les avan-ées réalisées par les industriels de la ommunauté des fabriants de miroproesseurs.Ainsi atuellement les transistors MOS ont une dimension de anal de grille de 48 nm.Et selon l'ITRS 2005 (International Tehnology Roadmap for Semiondutors) [1℄, enadaptant la géométrie du transistor et en utilisant des matériaux plus performants, unelargeur de anal de grille de 11 nm pourra être atteinte en 2019 tout en onservant lephénomène d'e�et de hamp (�gure 2). Ce dernier s'est montré très robuste par rapportà ette diminution des dimensions, ependant il se heurtera aux limitations théoriquesprévues par la physique. En e�et au dessous d'une telle dimension de grille l'e�et dehamp sera perdu dans une struture MOS. Ave es limitations, la loi de Moore setrouvera t'elle alors prise en défaut ?
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Introdution 3En 1959 Rihard Feynman, lors de la onférene de l'Amerian Physial Soiety, aette phrase souvent itée : � there is plenty of room at the bottom �[2℄. Par etteexpression visionnaire, il a�rmait que les lois de la physique ne s'opposent pas à laréalisation de iruits életroniques, ou bien de mahines, à l'éhelle des moléules. En1974, Aviram et Ratner proposent un modèle théorique de diode moléulaire [3℄. Ave ledéveloppement des mirosopes à e�et tunnel (STM : Sanning Tunneling Mirosope)et des mirosopes à fore atomique (AFM : Atomi Fore Mirosope) au début desannées 80, la manipulation et la mesure des aratéristiques de la matière à l'éhelle ato-mique est devenue possible. Ces avanées tehnologiques sont désignées sous le terme denanotehnologies. Conjuguées à l'apparition de nouvelles strutures telles les nanotubesde arbone, elles permettent d'envisager la réalisation de iruits à l'éhelle moléulaireou nanométrique.Ainsi, les nanotehnologies font o�e de bons andidats pour la relève des transis-tors MOS. Plusieurs tehnologies sont proposées, dont ertaines sont plus avanées qued'autres. En partiulier des strutures omme les nanotubes de arbone ou les nano-�ls font l'objet d'études approfondies. Il est également envisagé d'utiliser des moléulespour réaliser du alul. La rédution progressive des dimensions des dispositifs CMOSa néessité des innovations graduelles tant dans le domaine de la fabriation tehno-logique que dans elui des moyens de oneption de iruit. De même l'utilisation desnanotehnologies néessitera des innovations sur es deux plans. Cependant elles-irisquent d'être moins graduelles que elles appliquées pour les dispositifs CMOS. Ene�et les nanotehnologies présentent des tehniques de fabriation et des propriétés,életriques entre autres, qui sont di�érentes des dispositifs atuels. Il est néessaire despéi�er es aratéristiques a�n d'élaborer des tehniques de oneption arhiteturaleadaptées aux nanotehnologies.Il l'est tout autant de onsidérer les arhitetures envisageables sans à priori. Cei defaçon à hoisir elle qui, de l'arhiteture de Von Neumann, mais aussi des arhiteturesalternatives omme les réseaux de neurones, les automates ellulaires, et les arhite-tures reon�gurables, sera la plus adaptée aux aratéristiques des nanotehnologies.D'autant plus que, bien que des phénomènes tels que l'e�et de hamp sont prinipale-ment reherhés au niveau dispositif, de nouvelles fontionnalités émergeront. Car lespropriétés de transport sont di�érentes de elles présentées par les dispositifs CMOS.Ces nouvelles fontionnalités pourraient être utiles au développement d'arhiteturesmises dans l'ombre par le suès de l'arhiteture de Von Neumann. Une telle opportu-nité permettrait d'élargir le hamp appliatif des arhitetures de alul, par la prise enharge de traitements non ouverts par les arhitetures atuelles.En dé�nitive, il s'agit de se demander omment prendre en ompte les partiularitésdes nanotehnologies a�n d'obtenir une arhiteture de alul qui leur est adaptée. Etqui de plus présente un intérêt appliatif. Ce mémoire présente les travaux menés a�nde répondre à la problématique développée i-dessus. Il s'organise de la façon suivante :� Dans le hapitre 1, nous présentons une étude bibliographique sur les objets nano-métriques. Ce terme désigne l'ensemble des moléules, des nano�ls, des nanotubes



4 Introdutionde arbone envisagés pour une utilisation en életronique. Nous allons faire unerevue sur es objets en présentant leurs modes de fabriation respetifs, leurs pro-priétés életriques et les dispositifs életroniques dans lesquels ils sont utilisés. Nousdégagerons alors des aratéristiques partiulières à es objets nanométriques quiauront des onséquenes sur la façon de onevoir des iruits les utilisant. Nousprésenterons ensuite les prinipaux travaux proposant l'utilisation des objets na-nométriques dans des arhitetures de alul. Nous nous positionnerons alors parrapport à es préédentes propositions, et nous justi�erons notre approhe qui sebase sur une omparaison ritique des di�érentes arhitetures envisageables.� Dans le hapitre 2, et à l'issue d'une étude omparative des prinipales arhite-tures possibles, nous verrons que les réseaux de neurones sont très bien adaptésaux dispositifs nanométriques. En partiulier, nous nous �xerons sur une lasse deréseaux de neurones, les réseaux de neurones impulsionnels. Au sein d'un tel ré-seau notre attention se portera sur les propriétés de plastiité du poids synaptiquepour une synapse dynamique. Dès lors, nous nous poserons pour objetif la réa-lisation expérimentale d'une synapse életronique dynamique. Pour ette mise en÷uvre nous hoisirons et justi�erons une struture de transistor organique ayantdes nanopartiules enterrées dans le anal de ondution.� Nous dérirons au hapitre 3 la fabriation de notre dispositif. Après avoir répertoriéles tehniques possibles, nous présenterons les di�érentes étapes permettant d'ob-tenir un dép�t de nanopartiules sur une struture isolante surmontée d'életrodesd'or. Nous dérirons ensuite le dép�t d'une ouhe de semionduteur organiquepentaène a�n de ompléter la formation du dispositif.� Dans le hapitre 4, nous dérirons les aratérisations életriques des dispositifsfabriqués. Nous étudierons leurs propriétés de transistor. Nous mettrons égalementen évidene un omportement mémoire du aux nanopartiules.� En�n dans le hapitre 5, nous dérirons les propriétés synaptiques de notre dispo-sitif, lesquelles seront déterminées à partir d'une série de mesures impulsionnelles.Nous omparerons es résultats ave les omportements de synapses dynamiquesdérits dans le deuxième hapitre.
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6 Etat de l'art sur les nanotehnologies et les propositions arhiteturales1.1 Les objets nanométriques1.1.1 IntrodutionContrairement à l'approhe atuelle "top-down", les dispositifs nanométriques ne se-ront vraisemblablement pas dé�nis par lithographie életronique, mais seront assemblés.Nous aurons à notre disposition une "boite à outil" onstituée de nano�ls, de nanotubes,de moléules, et la réalisation d'un iruit onsistera à organiser et onneter es blos debase. Nous faisons une présentation de es blos de base, en donnant un aperçu de leursméthodes de fabriation, des tehniques d'assemblage et des dispositifs életroniquesréalisés à partir de es objets.1.1.2 Les nanotubes de arboneLes nanotubes de arbone (NT ou CNT : Carbon Nanotube) sont déouverts par S.Iijima (NEC, Japon) en 1991. Un nanotube de arbone est un long ylindre d'une ouplusieurs feuilles de graphite enroulées, haune d'épaisseur mono moléulaire. Leursremarquables propriétés méaniques ou életriques susitent un grand intérêt. Parmi lesappliations envisagées on ompte l'a�hage pour éran, le refroidissement de iruits(ei grâe à leur ondutivité thermique), le stokage de l'hydrogène, et surtout leurutilisation dans des transistors à e�et de hamp. Cependant des étapes sont à franhir,notamment dans la maîtrise et la ompréhension de leur synthèse et de leurs propriétéséletriques.1.1.2.1 Dé�nitionLe matériau graphite est omposé d'une superposition de feuilles d'atomes de arboneorganisés en réseau hexagonal plan. Chaque feuille est faiblement liée à elle du dessuset elle du dessous. Cei explique le fait que l'on peut traer une ligne ave un rayonà papier : les feuilles de graphite se déposent failement sur la surfae. On peut onsi-dérer un nanotube de arbone omme une feuille de graphite, qui s'est enroulée sur ellemême pour former un tube éventuellement fermé à ses deux extrémités. La diretiond'enroulement de veteur (m,n) (�gure 1.1) est très importante, ar elle détermine lesaratéristiques du nanotube : son diamètre et sa hiralité.
(10,-2)

(8,8)
(8,0)

a2 a1

Fig. 1.1 � Shéma d'une struture de graphite [4℄. a1 et a2sont les veteurs de base du réseau. En enroulant la feuillepour former un ylindre de façon à e que les deux extrémi-tés d'un veteur (m,n) du réseau se joignent, on obtient unnanotube (m,n). Les indies m et n déterminent le diamètredu nanotube et sa hiralité. Ce terme désigne le motif d'ar-rangement formé par les atomes de arbone onstituant leCNT.



Les objets nanométriques 7La hiralité est le motif formé par le réseau hexagonal d'atomes de arbone dans ladiretion d'enroulement. Si l'enroulement s'e�etue suivant un veteur (m,m) on auraun motif dit "arm-hair". Si l'enroulement est suivant un veteur (m,0) on aura un motifdit "zigzag" (�gure 1.2).
Arm-chair

(m,m)
Chiral
(m,n)

Zigzag
(m,0)

Arm-chair
(m,m)

Zigzag
(m,0)(a) (b)Fig. 1.2 � (a) Il existe une multitude de motifs possibles, les deux motifs prinipaux sont dénommésarmhair (m, m) et zigzag (m, 0). Les autres strutures présentant des olonnes d'hexagone en spiraleautour de l'axe du nanotube sont dites hirales. (b) Sur le NT Zigzag le motif est horizontal, sur le NTArmhair le motif est vertial.Les nanotubes dé�nis par une seule feuille de graphite sont appelés monoparois ou(SWNT : single walled nanotube). Tandis que l'on désigne par le terme multiparoi(MWNT : multi walled nanotube) un nanotube omposé de plusieurs SWNT oaxiaux,haun pouvant être de hiralités di�érentes (�gures 1.2, 1.3). Les longueurs observéesexpérimentalement peuvent aller jusqu'à quelques entaines de mirons. Le tableau 1.1donne un aperçu des valeurs aratéristiques.

(a) (b)Fig. 1.3 � (a) Modélisation d'un nanotube monoparoi [5℄. Ils sont souples, ils peuvent être tordus,aplatis, s'allonger sans raquer. (b) Modélisation d'un nanotube multiparoi [5℄. Distane inter ouhed'environ 3.4 Å ; Il est onstaté jusqu'à inquante ouhes. Les NTs multi parois ontiennent plus dedéfauts que les mono parois, e qui diminue leurs propriétés. Ils ont une variété d'arrangements possiblesqui sont répertoriés. Les MWNT sont plus failes à produire.
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>3kW/mK (diamant : 2kW/mK)
Transmission de 

chaleur
thermiques

109A/cm2 (Cu : 106A/cm2)Transport du courant

Métallique/ semi-conductivitéConductivité
électroniques

1,33 ~ 1,4 g/cm3 (Al : 2,7g/cm3)Densité

45GPa (acier : 2GPa)Résistance à la traction

1TPa (acier : 0,2TPa)Module de Young

Mécaniques

Plusieurs µmLongueur

~0,4nm – plus de 3nm (SWNT)
~1,4nm- plus de 100nm (MWNT)

diamètre

10 - 1000Ratio diamètre-longueur

Monoparoi (single walled
nanotube SWNT) ou multiparoi
(Multiwalled nanotube MWNT)

Couches

géométriques

DonnéesCaractéristiquesPropriétés

Tab. 1.1 � Performane des CNT [6℄.1.1.2.2 Proédés de Synthèse et propriétés életriquesProédés de synthèse Les prinipales tehniques de synthèse des nanotubes monoet multiparois sont la synthèse par ar [7℄, l'ablation laser [8℄ et le dép�t himique enphase vapeur (CVD : Chemial Vapor Deposition) [9℄. Comparativement aux nanotubesmultiparois, la synthèse des monoparois s'e�etue sous des onditions plus drastiques,e qui rend leur obtention beauoup plus di�ile.La synthèse par ar est une méthode rapide (2 mn) et moins hère que l'ablation laser.Lors de e proédé de fabriation, un ar életrique est généré entre deux életrodesen graphite sous atmosphère de gaz neutre (hélium, argon). L'anode présente un trourempli d'un mélange de atalyseur métallique (Fer, nitrate) et de poudre de graphite. Lesnanotubes sont produits à partir de e mélange. Dans la fabriation par ablation laser ledispositif utilisé pour évaporer le arbone est un laser. Ave es deux méthodes on obtientdes nanotubes mélangés à des impuretés et entremêlés, e qui omplique les étapesde puri�ation. De plus es méthodes mettent en jeu des températures supérieures à3000�C ; mais elles ont l'avantage d'avoir un grand rendement par rapport à la quantitéde graphite introduite (70%).La synthèse par CVD onsiste en la déomposition par atalyse d'un hydroarburedans un four à 500-1200�C. La roissane des nanotubes s'e�etue sur les atalyseurs(généralement des nanopartiules de fer, nitrate ou obalt) lors du refroidissement dusystème. Cette tehnique se déroule sur une surfae d'oxyde d'aluminium généralementporeux, e qui permet d'obtenir des NTs alignés (�gure 1.4).



Les objets nanométriques 9
Fig. 1.4 � Image au MEB d'un réseau de MWNT [4℄.Chaque "tour" est un paquet de MWNT orientés perpen-diulairement à la surfae.

Généralement l'intégration de NTs dans des iruits (de aratérisation par exemple)s'e�etue post synthèse : le NT est d'abord fabriqué, puis il est amené à l'endroit désiré.Entre es deux étapes un tri est souvent néessaire. En e�et on ne maîtrise pas lahiralité des nanotubes lors de leur synthèse, e qui implique qu'on ne peut hoisir leurspropriétés életriques lors de la roissane. Pour séletionner les NTs semionduteursou métalliques on utilise généralement la pointe d'un mirosope à fore atomique. Maisil existe d'autres méthodes de tri, telle que la "destrution onstrutive" [10℄ qui permetde détruire les nanotubes métalliques dans un bouquet de SWNT et de ne garder queeux aux propriétés semiondutries.Bien que plusieurs sénarios rédibles soient avanés, une ompréhension du proessusde roissane est enore à atteindre. Cependant la synthèse in situ de nanotubes dansun iruit MOS a été réalisé [11℄, laissant entrevoir la possibilité de les synthétiser et deles intégrer en un seul proédé. Pour des préisions sur la synthèse et les méanismesde roissane des nanotubes, le leteur est invité à onsulter les référenes [6℄, [12℄, [13℄.Propriétés életriques Une aratéristique des nanotubes de arbone est l'extrêmesensibilité de leurs propriétés életroniques à leur hiralité. Un SWNT peut être mé-tallique, semionduteur à grand ou petit gap suivant les valeurs des paramètres stru-turaux (m,n). Ainsi un nanotube arm-hair est métallique, et les nanotubes dont lesparamètres (m,n) respetent la ondition m-n6=3p où p est un entier, sont de type se-mionduteur.Les nanotubes sont onsidérés omme des systèmes à une dimension où les e�etsquantiques ne sont plus négligeables. Cependant les omportements életriques obtenusdépendent fortement de la qualité des ontats utilisés [14℄, [15℄, [16℄, [17℄. Cei est enpartiulier vrai pour les nanotubes métalliques. Dans le as d'une grande résistane deontat, 'est à dire plus importante que la résistane quantique (RC � RQ=h/2e2), lenanotube forme une barrière tunnel ave les életrodes. A basse température on observeles phénomènes de bloage de oulomb, le transport életronique s'e�etue életron paréletron (voir la partie 1.1.4.2). A haute température, le nanotube présente un ompor-tement de liquide de Luttinger : sa ondutane varie omme une fontion puissaneave la température ou la tension appliquée. Dans le as de ontats életriques par-faits 'est à dire une résistane de ontat faible, un nanotube sans défauts présente



10 Etat de l'art sur les nanotehnologies et les propositions arhiteturalesun omportement balistique. Soit en théorie une résistane de 6.45 kΩ valant la moitiédu quantum de résistane. Dans un tel régime le nanotube ne dissipe pas de haleur,les életrons n'interagissent pas ave le milieu traversé. Cette aratéristique en fait debons andidats pour les fontions d'interonnexion dans un iruit. Dans les nanotubesmultiparois, il semble que la ondution soit majoritairement assurée par le nanotubeexterne.Les défauts dans le réseau struturel d'un nanotube modi�ent fortement ses proprié-tés életriques. Quelles sont la nature et la position exates de es défauts ? Quellessont leurs relations ave les propriétés de transport. Ce sont des questions auxquelless'intéresse la ommunauté sienti�que.1.1.2.3 Dispositifs à base de nanotubesLes interonnexions La roissane de nanotubes in situ dans le iruit permet-trait de les utiliser en tant qu'interonnexions. A de grandes densités de ourant (>106A/m2) le uivre, utilisé atuellement dans les interonnexions, di�use par életromigra-tion. De plus selon les préditions de l'ITRS [18℄, la rédution des dimensions provoqueune augmentation de sa résistivité. Fae à de tels problèmes, les nanotubes font o�ede bons andidats. Leur densité de ourant importante (109 A/m2 soit une valeur 100fois plus importante que elle du uivre) et la possibilité d'un transport balistique sonten e�et autant d'atouts. Leur utilisation dans des vias entre deux ouhes métalliques aété investiguée. Plusieurs méthodes ont été proposées. Ainsi Li et al. [19℄ font d'abordroître des nanotubes sur la surfae à partir de partiules atalytiques, puis ils reouvrentle substrat ave du SiO2 et la ouhe de métal 2. Kreupl et al. [20℄ déposent d'abordune ouhe de SiO2 et gravent des puits dans et isolant. Les partiules atalytiquesy sont déposées puis les nanotubes peuvent roitre. Une autre méthode, proposée parChen et al. [21℄, onsiste à faire roître vertialement des nanotubes entre deux ouhesmétalliques sur une surfae de siliium (�gure 1.5). Cependant, l'appliation prinipaleenvisagée pour les nanotubes reste leur utilisation dans des transistors à e�et de hamp.

Fig. 1.5 � Image MEB de nanotubes synthétisés diretement entre deux ouhes métalliques [21℄.



Les objets nanométriques 11Les transistors FET à base de nanotubes Les nanotubes utilisés omme analde transistors sont surtout des monoparois. Les nanotubes monoparois semionduteursprésentent un omportement transistor à température ambiante : leur ondutane peuten e�et varier de plusieurs ordres de grandeur sous l'e�et d'une tension de grille.
3 µm

0,3 µm50 µm

Fig. 1.6 � Transistor CNT, image au MEB (gauhe), à l'AFM (droite) [22℄.La fabriation des premiers transistors à nanotube s'e�etuait de la façon suivante :Les életrodes étaient d'abord gravées sur le substrat, puis les nanotubes solubilisésen solution dispersées sur la surfae. Ensuite à l'aide généralement d'une pointe AFM,ils étaient orretement hoisis et positionnés [23℄, [24℄. Une des dernières géométriesproposée est une struture transistor double grille [25℄. Les nanotubes roissent entredes plots de palladium sur un substrat dopé p+ surmonté d'une ouhe d'oxyde quiservira de bak gate. Les plots de palladium seront les életrodes de soure et de drain.Après dép�t d'un isolant de grille une top gate est déposée sur le nanotube. Des fontionslogiques à base de nanotubes de arbone ont été implémentées telles que des portes NOR,OR, NAND, des mémoires RAM [24℄, [26℄, des portes inverseuses [23℄. Ces réalisationssont ependant limitées par les problèmes suivants :Les transistors utilisant un nanotube omme anal sont toujours de typep par défaut. L'expliation la plus probable de e problème met en jeu une réationde l'oxygène de l'air ave les ontats métal-nanotube, es moléules ontr�lant ainsil'injetion des porteurs de harge dans le dispositif [10℄. Pour obtenir des transistors detype n on peut doper himiquement le nanotube ou proéder à un reuit du transistordans un environnement vidé d'air (�gure 1.7) [23℄. Il est également possible d'utiliser unhamp de grille [24℄. Cependant quelque soit la méthode utilisée ette transformationn'est pas dé�nitive, une fois exposé à l'air le transistor redevient rapidement de type n(quelques minutes). En enapsulant le transistor ave un �lm isolant il serait toutefoispossible de onserver ette propriété [23℄.
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(a) (b)Fig. 1.7 � (a) Image AFM d'une porte logique intramoléulaire, un même CNT ayant une partie pet une partie n sert de anal pour deux transistors, la partie non reouverte par du PMMA a été dopéeau potassium. (b) Caratéristique obtenue. [10℄Un autre problème majeur est le positionnement des nanotubes à un em-plaement préis. Braun et al. proposent de plaer les nanotubes par auto assem-blage en utilisant des brins d'ADN [27℄. L'opération s'e�etue sur un wafer de siliiumouvert d'oxyde. Un brin d'ADN positionné sur la surfae du substrat fournit l'adressepréise. Le nanotube, une fois onvenablement fontionnalisé en solution, s'apparie àe brin d'ADN. Puis ses extrémités sont ontatées par de l'or. Une autre méthode deplaement des nanotubes utilise une monoouhe d'APTS déposée sur la surfae. Unmotif est gravé dans la monoouhe par lithographie életronique [28℄, [29℄ puis le waferest plongé dans une solution organique de nanotubes de arbone. Ces derniers iront seplaer sur les zones d'APTS par interation életrostatique. Ces méthodes ne sont pasenvisageables pour une intégration dans un iruit omplexe. Cependant ette intégra-tion ne semble pas impossible. En e�et en plaçant diretement les partiules atalytiquesdans le iruit, Javey et al parviennent à faire roître les nanotubes par CVD aux sitesdésirés [25℄. Ils réalisent ainsi un déodeur mixte transistor à nanotube/MOS (�gure1.8).
Catalyseur

Back gate

Arbre 
binaire 
NMOS

(a) (b)Fig. 1.8 � (a) Shéma d'un déodeur CNT fabriqué par Javey et al. Les nanotubes roissent dans leiruit. (b) Image au MEB d'un CNT entre deux életrodes. [25℄



Les objets nanométriques 13A�n d'obtenir de meilleures aratéristiques életroniques dans les transis-tors, les ontats életrodes/nanotubes doivent être améliorés. Les aratéris-tiques életroniques des transistors à nanotube sont dominées par les barrières shottkyaux interfaes életrode métallique/nanotube [30℄. En déposant des moléules de TFAsur l'interfae életrode/nanotube Auvrey et al. améliorent les propriétés életroniquesde leur dispositif. Ainsi d'une pente sous seuil d'environ 1600 mV/de, ils passent àune valeur d'environ 360 mV/de [31℄. Mais l'obtention d'un omportement balistiqueau sein d'un transistor à nanotube néessite de meilleurs ontats. Pour réduire ettebarrière Javey et al. proposent l'utilisation d'életrodes en palladium (�gure 1.6) [22℄.Leur dispositif présente un omportement balistique ave une résistane à l'état ouvertde 13 kΩ et un ratio Ion/Ioff> 106 pour Vds=0,3 V. La pente sous seuil est de 170mV/deade [22℄. Cependant la ondution est bipolaire e qui entraine un fort ourantsous le seuil. En utilisant une bak gate [11℄ ou en dopant himiquement les extrémitésdu nanotube de arbone [31℄ une ondution unipolaire est obtenue. Ils obtiennent unepente sous seuil d'environ 80 mV/deade prohe de la limite théorique de 60 mV/deade.Cependant les autres aratéristiques sont moins bonnes : un ratio Ion/Ioff de 104 etune résistane à l'état ouvert de 64,5 kΩ.On peut noter que la struture en nanotube n'est pas spéi�que au arbone. On peutréaliser des nanotubes ave des dihalogenides MX2 (M = W, Mo ; X = S, Se) [32℄,ou des moléules de Nitrure de Bore BN [33℄. Cependant, du fait de leurs propriétésinhabituelles, les nanotubes de arbone promettent de grandes possibilités en termesd'appliations (tableau 1.2).
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Tab. 1.2 � A géométrie équivalente les transistors à base de nanotubes présentent de meilleuresaratéristiques que les transistors MOSFET prévus en 2016 par l'ITRS, Soure INFINEON [34℄, [35℄.Ce potentiel ne pourra ependant être exploité que si des réponses sont trouvées auxnombreux problèmes évoqués dans ette setion. Comment faire roître des nanotubessans défauts ave un meilleur rendement ? Comment ontr�ler leur hiralité et leur dia-mètre pendant la roissane ? Comment intégrer des nanotubes individuels dans desstrutures adressables pour l'étude de leurs propriétés életriques ? Du point de vue deleur omportement életrique : sous quelles onditions un nanotube a-t'il un omporte-ment balistique ? Quels sont les onséquenes des défauts struturels ? La ompréhensiondes propriétés des nanotubes et des proédés de synthèse sont enore des hallenges.



14 Etat de l'art sur les nanotehnologies et les propositions arhiteturales1.1.3 Les nano�lsLes nano�ls sont une alternative aux nanotubes de arbone. En e�et leurs proédésde synthèse, ainsi que leurs propriétés életroniques sont mieux maîtrisés. La possibilitéde réaliser des nano�ls dans des matériaux semionduteurs largement utilisés dans lamiroéletronique est également un avantage non négligeable.1.1.3.1 Proédés de synthèse et propriétés életriquesProédés de synthèse La prinipale tehnique de fabriation des nano�ls est laroissane Vapor-Liquid-Solid (VLS). Elle s'e�etue à partir d'une partiule germe gé-néralement métallique (or ou fer). Ces partiules sont soit déposées sur la surfae enutilisant un mirosope à fore atomique, ou réées in situ par lithographie életronique,de façon à faire roître les �ls à des sites spéi�ques. Lors de la roissane VLS, le ma-tériau soure en phase vapeur arrive sur l'éhantillon, il est absorbé par la partiulemétallique (qui est à l'état liquide) et déposé sous forme solide à l'interfae liquide-solide. Typiquement, la partiule métallique est poussée vers le haut par la roissanedes nano�ls (�gure 1.9(a)). On obtient �nalement un nano�l ave une balle métalliqueà son extrémité, dont le diamètre est ontr�lé par la taille de la partiule (�gure 1.9(b))[36℄.
Liq

Liq

1 2(a) (b)Fig. 1.9 � (a) 1-La partiule métallique est sous forme liquide, le siliium sous forme gazeuse se dissoutdans ette goutte. 2-La roissane ommene quand le liquide est saturé en siliium. Sous ondition dela présene de siliium gazeux la roissane ontinue tant que la partiule est à l'état liquide [37℄. (b)Image de nano�ls de phosphure d'indium InP prise au MEB [36℄.Les nano�ls peuvent également roître par életrodéposition dans les pores d'un oxyded'aluminium anodique (AAO : Anodi Aluminium Oxyde) servant de gabarit (�gure1.10(a)) [38℄, [39℄. Cet oxyde appelé aussi "membrane template" est préparé par unproédé d'anodisation d'un plan d'oxyde d'aluminium. Ce qui permet d'obtenir despores de diamètre 20 à 50 nm. Puis un �n �lm d'or (120-140 nm) est évaporé sousl'AAO pour servir d'életrode de travail. La synthèse s'e�etue en solution sous ou-rant életrique. Une fois les nano�ls synthétisés la membrane peut être enlevée (�gure1.10(b)).
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2 µm(a) (b)Fig. 1.10 � (a) Images au MEB. Vues du dessus de la surfae poreuse [38℄. (b) Image au mirosopeéletronique à balayage de nano�ls après la dissolution de la membrane AAO [39℄.Parmi les méthodes répertoriées on ompte elle par épitaxie par jets himiques(CBE : Chemial Beam Epitaxy) élaborée par Poole et son équipe [40℄. Elle permetde faire roître des nano�ls à des sites déterminés et dans des diretions voulues. Dansleur expériene un wafer de phosphure d'indium InP est reouvert de SiO2, des fenêtresde largeur 40-100nm sont ensuite ouvertes par lithographie életronique. Puis, dans unenvironnement adéquat, la roissane des �ls s'opère à es sites. Les �ls roissent dansdes diretions privilégiées hors du plan du substrat (�gure 1.11). Ils sont de diamètre40 nm et de longueur environ 600 nm.

Fig. 1.11 � Image MEB d'un nano�l roissant à travers un masque de SiO2 [40℄.Propriétés életriques Du point de vue théorique, le transport dans les nano�ls lesplus larges semble suseptible d'être dérit par la même physique que les matériaux ma-rosopiques. Bien que les e�ets de la rédution de taille sur les propriétés de transportne sont pas enore bien évalués, il a déjà été observé que des moléules gre�ées à lasurfae du nano�l modi�ent les propriétés de transport de elui-i [41℄, [42℄. Des nano-�ls possédant des propriétés életroniques similaires à elles du matériau marosopiquesont prometteurs pour la réalisation de nano dispositifs basée sur la bonne onnaissanede leurs équivalents marosopiques.Cependant, en dessous d'un diamètre ritique les nano�ls peuvent présenter des om-portements quantiques. Pour les nano�ls en siliium es e�ets deviendraient signi�atifs



16 Etat de l'art sur les nanotehnologies et les propositions arhiteturalesà température ambiante pour un diamètre inférieur à environ 1 nm. En utilisant desmatériaux ayant une masse e�etive des porteurs plus faible, e diamètre ritique estaugmenté, failitant ainsi l'étude des e�ets quantiques qui apparaissent à ette éhelle.Pour les nano�ls de bismuth, par exemple, les e�ets quantiques apparaissent pour desdiamètres inférieurs à 50 nm [43℄. Il a été montré qu'à ette éhelle la variation dela résistane ave la température est omplètement di�érente de elle observée dansle matériau marosopique [44℄. Un autre phénomène quantique étudié peut être letransport balistique. Ces omportements életriques inédits par rapport aux matériauxmarosopiques pourraient se révéler intéressants dans des dispositifs életroniques.1.1.3.2 Dispositifs à base de nano�lsUne fois les nano�ls synthétisés, la réalisation de dispositifs életroniques néessitedes méthodes d'assemblage. On peut utiliser la méthode Langmuir-Blodgett [45℄ (voirpartie 1.1.4.1), ou des anaux miro�uidiques [46℄ (voir partie 1.2.2.1). Le nano�l peut-être utilisé en tant que anal onduteur dans des transistors. Wang et al. réalisent untransistor à nano�l à base de germanium [47℄. Le dispositif a pour performanes unratio du ourant Ion /Ioff de 103, une résistane de 500 kΩ à l'état ouvert et une pentesous seuil de 300 mV/deade. La transondutane dIds /dVgs vaut 0,21 µS. La valeurnormalisée est d'environ 10,5 µS/µm pour un dispositif utilisant le substrat pour grille.Une fontionnalisation du nano�l par des moléules permet de modi�er ses propriétéséletroniques [41℄, [42℄. Cei apporte une fontionnalité supplémentaire par rapport auxdispositifs plus "marosopiques". Ainsi Cui et al. fabriquent un transistor à nano�len siliium et améliorent les performanes du dispositif en utilisant des moléules pourpassiver les défauts de l'oxyde qui reouvre le nano�l (�gure 1.12) [42℄. Le tableau1.3 ompare les aratéristiques obtenues sur es transistors ave elles des MOSFETatuels .

(a) (b)Fig. 1.12 � (a) Shéma d'un transistor à nano�ls. En haut image au mirosope életronique àtransmission d'un nano�l de 5 nm de diamètre. (b) Shéma montrant la passivation des défauts del'oxyde de siliium [42℄.



Les objets nanométriques 17
Transistor nanofil

6502700 – 750017 – 100
Transconductance 

(µS/µm)

7060174-609
Pente sous seuil 

(mV/decade)

94 – 452 – 50Ioff (nA/µm)

6502000-560050 - 200Ion (µA/µm)

5050800-2000
Longueur du canal 

(nm)

Dispositif 
en silicium 

planaire

Valeurs 
ramenées aux 
dimensions de 
l’état de l’art

Valeurs 
mesurées 

Tab. 1.3 � Comparaison entre des performanes des dispositifs à nano�l de siliium fontionnaliséspar des moléules et des dispositifs MOSFET [42℄.Au ours de la synthèse d'un nano�l, il est possible de le doper ou de varier lesmatériaux dont il est omposé. Cette partiularité permet l'intégration d'un dispositiféletronique dans un seul nano�l. Le nano�l peut être omposé de plusieurs tranhesde matériaux di�érents : des jontions pn dans un seul nano�l ont par exemple étéréalisées ave un tel proédé [48℄. Le nano�l peut également être omposé de plusieursouhes oaxiales. Ave une telle struture Lauhon et al. réalisent un transistor dansun seul nano�l. L'axe du nano�l est du siliium dopé p, puis se suèdent une ouheonentrique de germanium intrinsèque, une ouhe d'isolant SiO2, et en�n une ouhede germanium dopé p (�gure 1.13(a)) [49℄. Le germanium intrinsèque est la ouhe ativede e transistor. L'életrode de grille est déposée sur la ouhe de germanium dopé pexterne et les életrodes de soure et drain sont déposées sur la ouhe de germaniumintrinsèque après gravure du nano�l à ses deux extrémités (�gure 1.13(b)). Ce dispositifprésente une transondutane de 1500 nS.
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dopé p

Germanium 
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Oxyde de 
silicium

Germanium 
dopé p
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D(a) (b)Fig. 1.13 � (a) Les valeurs sont en nanomètre. Le nano�l est omposé d'un axe en siliium dopé p,d'une ouhe de germanium non dopé, une ouhe d'oxyde de siliium, et une ouhe de germaniumdopé. (b) Vue d'ensemble du transistor. Les életrodes de drain et soure sont ontatées à la ouhede germanium intrinsèque. L'életrode de grille est évaporée sur la ouhe de germanium dopé p. [49℄



18 Etat de l'art sur les nanotehnologies et les propositions arhiteturalesCependant, la géométrie la plus prometteuse onsiste en des roisements de nano�lsdopés p et n. Une jontion pn peut être réalisée en roisant un nano�l de type n et unnano�l de type p [50℄. Ces jontions présentent une tension de seuil de 1V. Des tran-sistors à e�et de hamp ont également été réalisés en utilisant une géométrie identique(�gure 1.14). Le nano�l servant d'életrode de grille est alors reouvert d'une ouhed'oxyde d'épaisseur plus importante. Les dispositifs réalisés présentent une transon-dutane typique de 280 nS. Les performanes sont moindres que elles des dispositifsprésentés préédemment, mais nous verrons dans le paragraphe 1.2.2.1 que es roise-ment de nano�ls de type p et n permettent la réalisation de fontions logiques (OR,AND, ...).

Fig. 1.14 � Caratéristiques Ids-Vds pour des tensions de grille de 0, 1, 2 et 3V. En insert en haut àgauhe : les ourbes représentent le ourant Ids en fontion de la tension Vgs pour Vds = 1V . La ourberouge labellisée par des triangles est aquise quand l'életrode de grille est assurée par le substrat. Latransondutane pour e dispositif est alors de 80 nS. La ourbe bleue labellisée par des points estaquise quand l'életrode de grille est assurée par un autre nano�l. La transondutane mesurée estde 280 nS. En insert en bas à droite : shéma du transistor à nano�l [50℄.Par rapport aux nanotubes, les nano�ls ont l'avantage d'être ompatibles ave les dis-positifs atuels en e qu'ils peuvent être fabriqués dans des matériaux semionduteurslargement utilisés dans l'industrie. En e qui onerne la ondution életronique, lesontats métal/nano�l ne sont pas aussi ontraignants que dans les dispositifs à base denanotubes de arbone. Toutefois le omportement balistique qui est très intéressant entermes d'appliation n'a lieu qu'à très basse température [43℄. Ce qui est un désavantagepar rapport aux nanotubes de arbone où e omportement est observé à températureambiante.En général les transistors à nanotubes présentent des performanes supérieures à ellesdes dispositifs à nano�ls. Cependant la possibilité de moduler la omposition du nano�lpermet de réaliser un dispositif dans un seul nano�l, voir pourquoi pas une fontionlogique. Une telle fontionnalité est plus di�ile à obtenir dans un nanotube. Les e�etsquantiques dus à la taille peuvent générer de nouveaux phénomènes absents des maté-riaux marosopiques qui pourraient améliorer les performanes ou amener de nouvelles



Les objets nanométriques 19fontionnalités. Ces e�ets sont prinipalement étudiés dans des nano�ls de bismuth.Pour une revue omplète sur les nano�ls on peut onsulter le doument rédigé parDresselhaus [44℄.1.1.4 Les objets moléulairesEn desendant l'éhelle des dimensions on arrive à l'utilisation de moléules pour réa-liser du alul. Le gain en densité ultime apporté par les moléules est un argument pourl'investigation de dispositifs réalisés ave des moléules. On distingue deux approhesd'investigation. D'une part on herhe à synthétiser des moléules dont il a été prouvéthéoriquement leur apaité à implémenter une fontion életronique. D'autre part onherhe à transférer à l'état solide des moléules dont les propriétés sont bien onnues ensolution. En termes de struture, les propositions évoquées dans la littérature envisagentsoit l'utilisation de la moléule unique, soit l'utilisation d'une ou plusieurs monoouhesde moléules.1.1.4.1 Les modes d'utilisation des moléulesLe blo moléulaire Les propriétés életroniques d'une moléule peuvent être in-vestiguées dans des jontions assées [51℄, [52℄. Une jontion assée est réalisée à partird'une barre métallique a�née en son milieu. Celle-i subit une fore jusqu'à e qu'ellese asse formant alors deux életrodes espaées généralement de quelques nanomètres(�gure 1.15). La jontion est alors plongée dans une solution de moléules en suspensionpermettant le dép�t d'une moléule dans l'espae inter életrode.La ondutivité d'une moléule peut également être étudiée en utilisant la pointe d'unmirosope à e�et tunnel (STM : Sanning Tunneling Mirosope). La moléule est dé-posée sur une surfae au sein d'une monoouhe de moléules isolantes puis la pointedu mirosope est amenée sur la moléule [53℄, [54℄, [55℄.
(a) (b)Fig. 1.15 � (a) Image MEB d'une jontion assée [52℄. (b) Shéma d'une mesure par mirosopie àe�et tunnel. Les moléules sont insérées dans une monoouhe isolante et adressées par la pointe duSTM [53℄.



20 Etat de l'art sur les nanotehnologies et les propositions arhiteturalesLes ouhes monomoléulaires Les moléules organiques en solution peuvent sedéposer sur une surfae formant alors une ouhe de l'épaisseur d'une moléule. Ce dép�ts'e�etue en solution sur une durée qui varie de quelques minutes à quelques jours. Ilexiste deux types de ouhes monomoléulaires : les monoouhes auto-assemblées etles �lms Langmuir-Blodgett.Pour former une monoouhe auto-assemblée (SAM : Self-Assembled Monolayer), lesmoléules organiques doivent avoir une struture en trois parties (�gure 1.16). D'abord latête réative assure la réation himique de la moléule ave le substrat (himisorption),elle est hoisie en fontion de e dernier. Les deux familles prinipales de groupementmoléulaire utilisées sont les organosilanes pour les surfaes hydroxylées ('est à direrihes en groupement OH) telles que les oxydes, SiO2 par exemple, et les organothiolspour les métaux nobles omme l'or. Ensuite le orps, ou bakbone, détermine la fontionéletronique de la moléule. Ses interations ave les moléules voisines sont faibles. Ellesmettent en jeu la fore de Van der Waals dans le as des haînes alkyles ou l'interationéletrostatique dans le as des groupes polaires. En�n le groupe terminal peut avoir unefontionnalité himique en vue de futures réations sur es monoouhes.
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réactive
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\backbone

Groupe 
terminal

SubstratFig. 1.16 � Shéma d'une monoouhe auto-assembléeOn distingue les monoouhes suivant la tête réative et le substrat sur lequel estdéposé la SAM. Les dép�ts de SAM sur de l'or e�etués à l'aide de groupements thiolont été largement étudiés et sont bien maîtrisés [56℄, [57℄, [58℄, tandis que les SAM sursiliium ou oxyde de siliium sont plus di�iles à ontr�ler. En onséquene pour edernier type de monoouhe, les résultats varient d'un laboratoire à l'autre [59℄, [60℄,[61℄, [62℄. Mise à part une appliation purement életronique, l'utilisation de monoouheest aussi envisagée en tant que moyen pour obtenir des motifs sur un substrat [63℄. Graeà eux-i des nanotubes ou des nano�ls peuvent se déposer sur une surfae à des zonesprédéterminées.La méthode Langmuir-Blodgett est un autre proédé pour la formation de ouhesmonomoléulaires [64℄, [65℄, [66℄. Elle se déroule à l'aide d'une uve remplie d'eau pure(�gure 1.17). Le substrat sur lequel sera e�etué le dép�t est d'abord plongé dansla uve. Les moléules solubilisées dans un solvant sont ensuite versées sur l'eau. Cesont des moléules amphiphiles 'est-à-dire possédant un groupement hydrophile et ungroupement hydrophobe. Une fois le solvant évaporé, les moléules sont uniformémentréparties à l'interfae air/eau, y formant une ouhe d'épaisseur monomoléulaire. La



Les objets nanométriques 21densité de la monoouhe dépendra de la ompression exerée par une barre mobile poséeà la surfae de l'eau se déplaçant latéralement. En retirant le substrat la monoouhede moléules se dépose progressivement.
Barre 
mobile

Eau 
pureSubstrat

Molécules 
amphiphiles

Fig. 1.17 � Shéma d'un dép�t par un proédé Langmuir-Blodgett. Le substrat est progressivementretiré de l'eau a�n que la monoouhe se dépose à sa surfae. La barre mobile permet de ontr�ler ladensité du �lm.1.1.4.2 Les dispositifs moléulairesDes moléules réalisant di�érentes fontions alulatoires laissent entrevoir l'oppor-tunité de réaliser un iruit intégralement en moléules.Les �ls moléulaires Les oligomères de moléules π onjuguées sont envisagées pourla réalisation de �ls moléulaires [51℄. Leur ondutivité est étudiée dans des jontionsassées. Ainsi Kergueris et al. obtiennent les aratéristiques ourant-tension indiquéesen �gure 1.18. La aratéristique de ondution présente des pas et une évolution rois-sante. Elle n'est pas stable au ours du temps. Les deux ourbes les plus fréquemmentobservées sont représentées sur la �gure. La ondutivité mesurée peut être amélioréesi la moléule ative est attahée à l'életrode ave un atome d'or ou de sélénium [67℄.
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Fig. 1.18 � Caratéristiques ourant-tensiond'une moléule onjuguée dans une jontion as-sée. Typiquement la aratéristique est instable.Mais deux allures sont le plus souvent observées :une aratéristique asymétrique (a) ou symétrique(b). Sur les deux ourbes la ondution augmentepar pas, à partir d'une ertaine valeur elle estroissante et à peu près linéaire [68℄.



22 Etat de l'art sur les nanotehnologies et les propositions arhiteturalesLes diodes moléulaires En 1974 Aviram et Ratner proposent un modèle théoriquede diode moléulaire [3℄. Ils démontrent qu'en théorie une moléule omposée d'un grou-pement donneur d'életrons et d'un groupement aepteur d'életrons reliés entre euxpar un pont σ se omporte en diode reti�atrie.Expérimentalement, le meilleur omportement reti�ateur a été obtenu ave une mo-léule de γ-(n-hexadeyl) quinolinium triyanoquinodimethanide C16H33Q-3CNQ (�-gure 1.19(a)) [64℄, [65℄, [66℄, [69℄. Cette moléule utilise un groupement π à la plaedu groupement σ du modèle théorique. Le omportement reti�ateur est étudié dansune on�guration métal/monoouhe(s)/métal. Un shéma du dispositif est présenté en�gure 1.19(b).
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(a) (b)Fig. 1.19 � (a) Moléule de γ - (n-hexadeyl) quinolinium triyanoquinodimethanide, C16H33Q-3CNQ [69℄. (b) Shéma d'une diode moléulaire réalisée ave une multiouhe Langmuir-Blodgett surun substrat en verre, quartz ou siliium. Le dispositif peut être onstitué d'une seule monoouhe [69℄.Les pointes sont en alliage de gallium et d'indium.La monoouhe est d'abord déposée sur une életrode d'aluminium par une méthodeLangmuir-Blodgett, puis des pads d'aluminium sont déposés sur la struture par éva-poration. Le dispositif peut être réalisé ave une ou plusieurs monoouhes. Ave unetelle struture Metzger et al. obtiennent des dispositifs présentant un ratio de reti�a-tion maximum (dé�ni par le rapport (ourant à V0)/(ourant à -V0)) de 27,5 pour unetension de seuil de 2,2 V (�gure 1.20).
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Fig. 1.20 � Caratéristique ourant-tensiond'un dispositif életrode d'or/monoouhe deC16H33Q-3CNQ/életrode d'or. Le pad d'éle-trode a une surfae de 0, 283mm2. Le ratio dereti�ation dé�ni par le rapport (ourant àV0)/(ourant à -V0) vaut 27,5. L'e�et reti�a-teur est perdu au bout de inq yles [69℄.



Les objets nanométriques 23Plus prohe d'une intégration dans des iruits lassiques, Lenfant et al. réalisent undispositif sur du siliium dégénéré. Ils obtiennent un ratio de reti�ation du ourantde 37 pour une tension de seuil omprise entre -0,3 V et -0,9 V. Cette moléule estependant di�ile à synthétiser (rendement 59%) et l'e�et reti�ateur se perd au boutde quelques yles de mesures [70℄.Des SAM de moléules à entre redox peuvent implémenter des diodes à résistane dif-férentielle négative (NDR : Negative Di�erential Resistane) [56℄, [57℄. Ce omportementest prinipalement obtenu dans un type de jontion assée appelée struture à nanopore(�gure 1.21) [56℄. Chen et ses ollègues obtiennent un omportement NDR ave un ratioon/o� d'environ 103 à une température de 60 K (�gure 1.22) [56℄. Contrairement auxdiodes reti�atries moléulaires et e�et de résistane di�érentielle négative s'observeà basse température, il est perdu ou amoindri à température ambiante. Cependant ilest reprodutible d'un yle à l'autre.
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(b)(a) (b)Fig. 1.21 � (a) Coupe d'une struture à nanopore. Elle est onstituée d'un évidement formé dansune membrane de nitrure de siliium [56℄. (b) Shéma de la partie ative de la struture à nanoporeave des moléules 2'-amino-4-ethynylphenyl-4'- ethynylphenyl-5'-nitro-1-benzenethiolate entre les deuxéletrodes d'or [56℄.
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Fig. 1.22 � Caratéristique I(V) d'une mono-ouhe de moléules ontenant des entres redoxnitro-amine sur de l'or à une température de 60K [57℄.
Les mémoires moléulaires Sous l'e�et d'une exitation életrique, ertaines mo-léules omme la aténane ou la rotaxane peuvent hanger de onformation. Si haqueonformation de la moléule est assoiée à un niveau de ondutivité di�érent, et e�etest utilisable dans des mémoires ou des interrupteurs moléulaires. La aténane et larotaxane sont onstituées de deux parties, l'une pouvant se déplaer autour ou le long



24 Etat de l'art sur les nanotehnologies et les propositions arhiteturalesde l'autre partie. Par exemple la moléule de rotaxane peut être représentée shémati-quement par une barre insérée dans un anneau. Ce dernier peut oulisser le long de labarre. Sa position à haque extrémité dé�nit un état de ondutivité (�gure 1.23).
Fig. 1.23 � shéma représentant les deux étatsde la moléule de rotaxane.Les propriétés de es moléules sont bien onnues en solution mais la grande di�ultéonsiste à préserver elles-i lors du passage à l'état solide [71℄. Cependant Mendes et al.ont observé e omportement bistable [72℄. Ils réalisent des dispositifs omposés d'unemonoouhe de rotaxane ou de aténane prise en sandwih entre du siliium dégénéré etune életrode titane/aluminium (�gure 1.24(a)). Leurs aquisitions életriques mettenten évidene le omportement bistable de la moléule de rotaxane (�gure 1.24(b)). Ledispositif passe d'un état de basse ondutivité à un état de haute ondutivité pourune tension appliquée de 2 V. Il revient à son état initial en appliquant une tension de-2 V. Cet e�et bistable est sauvegardé sur au moins trente-inq yles.

(a) (b)Fig. 1.24 � (a) Le dispositif mémoire à base de rotaxane est omposé d'une ouhe de moléules derotaxane sur du siliium dégénéré déposée par la méthode Langmuir-Blodgett. Une életrode Alumi-nium/titane est évaporée sur la monoouhe [72℄. (b) En trait plein nous avons la ourbe d'un dispositifde rotaxane. On observe le passage d'un état de basse ondutivité à un état de haute ondutivité pourune tension de 2 V. L'état de basse ondutivité est retrouvé pour une tension de -2 V. En pointillénous avons la ourbe obtenue pour un dispositif réalisé ave uniquement la partie �xe de la moléulede rotaxane. L'e�et bistable est bien du à l'anneau de la moléule de rotaxane.les dispositifs SET L'étude életrique d'une moléule permet surtout d'investiguerdes e�ets mésosopiques omme le bloage de oulomb [52℄, [54℄ ou l'e�et Kondo [73℄,[74℄, [75℄. Le terme mésosopique désigne le régime intermédiaire entre le monde miro-sopique (les atomes et les moléules) et le marosopique.



Les objets nanométriques 25Généralement la résistane életrique des matériaux diminue ave une baisse de latempérature. Cependant, pour des matériaux de taille mésosopique, en dessous d'unetempérature appelée température Kondo, ette résistane augmente. C'est e phéno-mène que l'on désigne par le terme "e�et Kondo".Les dispositifs SET (Single Eletron Tunneling) exploitent le phénomène de bloagede Coulomb qui apparait dans les strutures de taille approhant la dizaine de na-nomètres. Dans un tel phénomène l'état de harge d'une partiule peut être ontr�lééletron par életron. Un életron est rajouté à la partiule haque fois que la tensionappliquée est inrémentée d'une valeur �xe U = e2/2C où C est la apaité induite surla partiule métallique. Le transistor SET est un dispositif onçu à partir de et e�et.Il est modélisé par deux barrières tunnel délimitant une partiule métallique appelée îlede Coulomb (�gure 1.25). Dans e dispositif, tant que la tension drain-soure Vds estinférieure à une tension de seuil VT , le ourant est nul. C'est le phénomène de bloagede Coulomb. Au delà de e seuil le ourant du dispositif a une allure quasi ohmique(�gure 1.26(a)), ou présente une allure en esalier de Coulomb si on est à su�sammentbasse température. Cette tension de seuil VT est une fontion périodique de la hargeinduite par l'életrode de grille sur l'île de Coulomb (�gure 1.26(b)). La partiularité destransistors SET et d'ailleurs de tous es e�ets mésosopiques réside dans le fait qu'ilspeuvent avoir une variété d'implantation matérielle. Ainsi es e�ets ont été observésdans des nanotubes [16℄, [15℄, et des nano�ls [76℄, [77℄, [78℄.
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Source Drain Fig. 1.25 � Le transistor SET est omposé d'unepartiule métallique appelée île de Coulomb om-prise entre deux barrières tunnel. La harge del'île de Coulomb est déterminée par la tension degrille appliquée.
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26 Etat de l'art sur les nanotehnologies et les propositions arhiteturalesDes e�ets de résistane di�érentielle négative, de diode reti�atrie sont observés,mais l'appliation la plus prometteuse pour les moléules est leur utilisation en mono-ouhe pour la réalisation de dispositifs mémoires. Cependant même ave une opérationà température ambiante se pose la question de l'intégration d'un tel dispositif. Commentintégrer ette fontionnalité moléulaire à un environnement de dimensions maroso-piques ? Pour résoudre en partie e problème, une solution serait de réaliser l'intégralitédu iruit dans une moléule. C'est e que proposent Stadler et al.[79℄. Ils réalisentl'étude théorique de l'implantation d'un demi-additionneur dans une seule moléule.Sur es dispositifs moléulaires on peut onsulter la revue rédigée par Vuillaume [80℄.1.1.5 ConlusionNous avons vu un aperçu des di�érents blos de base relevant des nanotehnologies.Leurs proédés de fabriation et les di�érents dispositifs dans lesquels ils peuvent êtreutilisés ont été présentés.D'abord les nanotubes de arbone sont suseptibles d'avoir un omportement balis-tique à température ambiante. Ils montrent alors une dissipation de puissane très faible.Cei inite à les envisager en tant qu'interonnexions ou dans des transistors à faibleonsommation.Ensuite la réalisation de dispositifs à partir de roisements de nano�ls est simple àmettre en ÷uvre, et permet d'obtenir des dispositifs présentant des performanes om-pétitives par rapport aux dispositifs MOS.Finalement les monoouhes de moléules sont de bons andidats pour la mise en÷uvre de dispositifs mémoires.Ces blos de base permettent d'envisager une densité d'intégration importante. Maisparvenir à les positionner sur un site prédéterminé est un hallenge. Les assemblagesde nano�ls par exemple ne permettent pas de plaement ave une préision �ne. Desperspetives d'amélioration des méthodes d'assemblage sont plausibles, toutefois la pré-ision de plaement atteinte sera vraisemblablement plus faible que elle obtenue parlithographie dans l'approhe "top-down" atuelle. De plus le rendement de fabriationdes objets nanométriques est faible. On peut également s'attendre à e que ette pro-priété perdure. En�n toutes les aratéristiques obtenues sur es dispositifs présententune omposante de bruit non négligeable omme onstaté sur le dispositif �l moléulaireprésenté préédemment. La prise en ompte de es onsidérations entraine des métho-dologies de oneption d'arhiteture de alul di�érentes des approhes lassiques.1.2 Arhitetures pour les nanotehnologies1.2.1 IntrodutionNous abordons les prinipales propositions arhiteturales pour une utilisation des na-notehnologies dans une struture de alul. Nous remarquerons d'une part que dans leur



Arhitetures pour les nanotehnologies 27grande majorité es propositions ont en ommun d'être basées sur la struture rossbar.D'autre part elles sont prinipalement des adaptations d'arhitetures de alul usuellesen traitant des problématiques spéi�ques aux nanotehnologies. Elles prennent notam-ment en ompte la tolérane aux défauts de fabriation dus à l'inertitude de plaement,mais également la problématique de l'adressage de es dispositifs. Nous insisterons en-suite sur deux propositions arhiteturales originales.1.2.2 Le rossbar : un réseau à deux dimensions d'objets nanomé-triquesLe réseau roisé de nano�ls ou rossbar est le prinipal mode d'organisation pro-posé pour l'utilisation des objets nanométriques. Des portes logiques expérimentalessont réalisées ave une telle struture. La reon�gurabilité est une des aratéristiquesessentielles de es propositions arhiteturales.1.2.2.1 Des fontions logiques ave un rossbar de nano�lsDes rossbars de nano�ls sont réalisés sur une surfae par Huang et al. en utilisantun proédé miro�uidique [46℄. Un matériau PDMS est d'abord déposé sur le substrat(�gure 1.27). Après la gravure d'un anal dans e matériau, un �ux à débit onstantd'une solution de nano�ls en suspension est réalisé dans elui-i pendant une duréedonnée. Les nano�ls s'organisent alors parallèlement à la diretion du �ux. En répétante proédé de dép�t dans un anal gravé dans une autre diretion, il est possible desuperposer deux réseaux parallèles de nano�ls. Les intersetions de e rossbar ainsiformé, peuvent alors être les omposants atifs d'une fontion logique.

Fig. 1.27 � Shéma d'un assemblage de nano�ls par un proédé miro�uidique. A - Un moule PDMS(omposé organique) déposé à la surfae forme un anal dans lequel un �ux d'une solution de nano�lsva être réalisé. Les nano�ls vont s'organiser parallèlement à la diretion du anal. B - En proédant paritération de e proédé des réseaux roisés ou rossbars de nano�ls peuvent être formés [46℄.



28 Etat de l'art sur les nanotehnologies et les propositions arhiteturalesAinsi Huang et al. réalisent expérimentalement des portes logiques à base de telsréseaux de nano�ls [81℄. En superposant un réseau parallèle de nano�ls de type n àun réseau parallèle de type p, une matrie de dispositifs életroniques est obtenue. Sui-vant l'épaisseur d'oxyde reouvrant des nano�ls perpendiulaires, leur intersetion peutréaliser une diode p-n ou un transistor FET de type p appelé "rossed semiondutornanowire Field-E�et Transistor" (NW-FET). Ave un tel proédé des portes logiquesOr et Nor sont fabriquées (�gure 1.28).

(a) (b)Fig. 1.28 � (a) Image MEB (éhelle 1 µm), et shémas d'une porte logique Or réalisée ave deuxdiodes p-n à nano�ls. (b) Tension de sortie en fontion des quatre niveaux logiques possibles : (0,0) ;(0,1) ; (1,0) ; (1,1), où l'entrée logique 0 est 0 V et l'entrée logique 1 est 5 V.1.2.2.2 Propositions arhiteturalesLa faisabilité expérimentale d'une struture en rossbar inite à des propositions arhi-teturales utilisant des strutures de e type. Ces propositions se basent surtout sur unelogique à diode réalisée ave des diodes moléulaires auto assemblées aux intersetionsdes nano�ls. La bistabilité de es dispositifs moléulaires permet d'obtenir des propriétésde reon�gurabilité au niveau arhitetural. Les iruits proposés fontionnent en olla-boration ave un iruit CMOS qui fournit notamment le gain en tension indispensableet des fontionnalités supplémentaires.Ainsi Dehon propose un iruit reon�gurable et s'intéresse en partiulier à la res-tauration du signal et à l'adressage des dispositifs moléulaires [82℄, [83℄. La matriese ompose d'un blo qui réalise une logique à diode, et de deux blos qui restaurentles signaux de sortie de la matrie logique (�gure 1.29). Ils obtiennent ainsi une sortieinversée et une sortie non inversée restaurées, en utilisant des NW-FET. Ceux-i sontadressés par les sorties du blo logique à l'aide d'un odage stohastique dérit dansla partie 1.2.3.2. De ette façon ils réalisent en même temps une fontion logique et safontion omplémentaire.
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Fig. 1.29 � Crossbar Or programmable [83℄. Les sorties de la fontion logique Or sont restaurées parles deux rossbars situés à droite de la �gure. Le premier d'entre eux envoie un signal inversé au rossbarOr suivant, le seond restaure le signal mais ne l'inverse pas. Les életrodes Vpd et Vpu permettentd'isoler le rossbar durant le alul de la fontion logique.Goldstein et al. proposent également un iruit reon�gurable moléulaire : la Na-nofabri [84℄. Ces travaux adressent en partiulier la gestion de la tolérane aux fautesdans une telle struture. La Nanofabri est onstruite sur la répétition d'une struturerégulière appelée Nanoblok (�gure 1.30).
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alignés(a) (b)Fig. 1.30 � (a) Layout de la Nanofabri ave grossissement d'un luster. (b) Shéma d'un Nanoblo.La �gure 1.30(a) présente le layout de la Nanofabri. Les arrés jaunes et rouges



30 Etat de l'art sur les nanotehnologies et les propositions arhiteturalesreprésentent des Nanobloks, ils di�èrent entre eux de par la diretion de leurs entrées-sorties. Soit eux-i font fae sud-est (arrés jaunes), soit ils font fae nord-ouest (arrésrouges). Le Nanoblok est onstitué de trois omposants (�gure 1.30(b)). Il omprendd'abord un réseau logique moléulaire (MLA : Moleular Logi Array). Celui-i est unrossbar de nano�ls, aux intersetions desquels des diodes moléulaires reon�gurablessont auto assemblées. Des laths moléulaires, omposés de dispositifs RDN (RésistaneDi�érentielle Négative), plaés en périphérie du MLA assurent la restauration du signalet l'aheminement du signal d'horloge. En�n des blos d'entrées-sorties permettent lesonnetions ave les Nanobloks voisins. Le iruit est on�guré après le proessus defabriation pour réaliser les fontions logiques voulues.Likharev et al. proposent également une arhiteture hybride moléulaire/CMOS, lastruture CMOL (CMOS/nanowires/Moleular) [85℄ qui est envisagée pour l'implanta-tion matérielle d'un réseau de neurones, le rossnet (Distributed Crosspoint Networks)[86℄. Dans ette arhiteture les fontions neuronales sont réalisées par la ouhe CMOS,et les synapses par les dispositifs moléulaires SET auto assemblés aux intersetions desnano�ls (�gure 1.31). Les dispositifs SET forment des synapses à trois valeurs {−1, 0, 1}.Ils ont une approhe partiulière de la tolérane aux fautes et de l'adressage des dispo-sitifs.
Dispositifs moléculaires 

auto-assemblés

Niveau nanofils

Pins d’interface

Pile CMOS

Wafer silicium
MOSFET SOI(a) (b)Fig. 1.31 � (a) Struture d'un réseau Crossnet. Les fontions sommatries du réseau de neurones sontimplantées ave les ellules CMOS (retangles gris). Les fontions synaptiques sont réalisées par desdispositifs moléulaires auto assemblés aux intersetions des nano�ls (points verts). Les lignes rougeset bleues représentent respetivement des axones et des dendrites. Les deux synapses labellisées sontelles qui relient les somas j et k. Les signes sur les sommas désignent les polarités des entrées-sorties[86℄. (b) Vue latérale d'un iruit CMOL [87℄.Ces arhitetures servent de adre à l'étude de problématiques telles que l'adressagemiro-nano et la tolérane aux fautes.



Arhitetures pour les nanotehnologies 311.2.3 L'adressage miro-nanoL'adressage des nanodispositifs à partir de �ls mirométriques est une des probléma-tiques majeures des nanotehnologies. Nous pouvons iter une réalisation expérimentaleet quelques propositions arhiteturales qui tentent d'apporter une réponse adaptée.1.2.3.1 Un déodeur d'adresse expérimentalLieber et al. proposent une solution de déodeur d'adresse pour l'adressage de ma-tries de nano�ls [88℄. Cette solution onsiste à traiter himiquement et loalement (àl'aide d'un masque) des intersetions de nano�ls, permettant ainsi de dé�nir un oded'adressage. Une ouhe de resist est d'abord déposée sur le rossbar, puis des fenêtressont ouvertes aux emplaements désirés par lithographie életronique. Les intersetionssont ensuite traitées ave une solution aqueuse de tetra-ethylammonium hloride (TEA).Le traitement entraîne une modi�ation des aratéristiques de ondutane bien miseen évidene en �gure 1.32.

(a) (b)Fig. 1.32 � Caratéristique des NW-FET après modi�ation himique [88℄. (a) Condutane enfontion de Vg avant (bleu) et après (rouge) traitement ave du TEA. (b) Histogramme de la tensionde seuil pour trente NW-FET avant (bleu) et après (rouge) traitement ave du TEA.La �gure 1.33 présente un déodeur d'adresse 4x4 élaboré ave ette tehnique [88℄.Les intersetions situées sur la diagonale ont été himiquement traitées. Les signauxd'entrées-sorties du déodeur d'adresse démontrent les fontionnalités d'adressage ob-tenues ave e iruit.Dans es travaux le ode d'adressage est dé�ni par lithographie életronique. Celle-i n'est pas appliable aux grandes surfaes pour des raisons de oût. Cependant Lalithographie par nanoimprint [89℄ permettrait de pallier à ela, tout en augmentantonsidérablement la densité. D'autre part, selon Lieber et al., la passivation de esstrutures pourrait améliorer leurs aratéristiques.
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(b)Fig. 1.33 � (a) Image MEB d'un déodeur 4x4 NW-FET réalisé [88℄. (b) Monitoring en temps réel dessignaux en entrée (bleu) et des sorties orrespondantes (rouge) du déodeur. La tension d'alimentationest de 3,5 V et la résistane de harge de 40 MΩ [88℄.1.2.3.2 Propositions arhiteturalesDeHon et al. proposent une méthode d'adressage du monde mirométrique vers lemonde nanométrique en utilisant des nano�ls présentant un odage stohastique [90℄(�gure 1.34). En modulant le dopage du nano�l le long de son axe, un ode d'adressage deelui-i est dé�ni. A haque taux de dopage orrespond un bit, 0 ou 1. Le nombre de bitspositionnés sur le nano�l dé�nit la taille de e ode. Le odage est stohastique ar sonélaboration ne s'e�etue pas de façon "top-down". En e�et il est obtenu en hoisissant auhasard les nano�ls au sein d'un ensemble plus important. Un grand nombre de nano�lssont initialement dispersés en solution. Si le nombre de odes représentés est lui aussisu�samment grand, en hoisissant un groupe de nano�ls au hasard l'obtention d'unodage adressant individuellement haque dispositif est assuré. Ainsi ave un ode detaille 1000 la probabilité de hoisir dix nano�ls présentant haun un ode di�érent



Arhitetures pour les nanotehnologies 33est de 0,9. Les nano�ls sont ensuite assemblés par des tehniques �uidiques ou par laméthode Langmuir-Blodgett. Le ode d'adressage est déouvert post-fabriation.

(a) (b)Fig. 1.34 � (a) Déodeur onstruit ave des nano�ls adressables [90℄. (b) Nano�l ave son oded'adressage [90℄.Si DeHon et al. proposent l'adressage d'une matrie de nanodispositifs à partir de sapériphérie, Likharev, Türel et al. proposent une topologie où les ontats de la ouheCMOS ave la matrie de nano�ls a lieu au sein de la matrie [85℄. En e�et l'adressagedes roisements de nano�ls est réalisé par des pins régulièrement disposés sur la surfae.Ces pins sont de deux types : les premiers sont en ontat ave les nano�ls supérieurs,les seonds ave les nano�ls inférieurs. Chaque type de pin est disposé suivant un réseauarré de période 2aFCMOS . Pour pallier aux inertitudes de plaement, Türel et al.proposent de déaler le rossbar de nano�ls d'un faible angle α par rapport à es réseauxde pins (�gure 1.35) [87℄. Cet angle α a pour valeur arctan(Fnano/aFCMOS) << 1, leparamètre a étant dé�ni par l'aire de la ellule CMOS 2a2F 2
micro desservant haque pin.Ave ette tehnique un adressage individuel de haque dispositif est assuré.

a

2aFmicro

2FnanoFig. 1.35 � Shéma représentant le positionnement des nano�ls par rapport aux pins de la ouheCMOS. Le rossbar de nano�ls fait un faible angle α ave le réseau CMOS. Cei permet de pallier auxinertitudes de plaement et d'adresser individuellement haque nano�l [87℄.



34 Etat de l'art sur les nanotehnologies et les propositions arhiteturales1.2.4 Gérer la tolérane aux fautes dans un rossbar de nano�lsLes propositions présentées ii pour la gestion de la tolérane aux fautes onsistentd'une part en une méthode de test pour une arhiteture reon�gurable, d'autre partune arhiteture neuronale dans laquelle la tolérane aux fautes est intrinsèque.1.2.4.1 Une méthode de test pour loaliser les défautsDans leurs travaux Mishra et al. proposent une méthode de test pour repérer lesdéfauts au sein de l'arhiteture reon�gurable Nanofabri [91℄. Il s'agit de démontrerune tehnique permettant d'obtenir une arte �dèle des défauts dans un temps de trai-tement raisonnable, tout en limitant la surfae supplémentaire requise par le iruit detest. Cei est obtenu en utilisant pour la phase de détetion des défauts, les ressoures dela Nanofabri qui seront plus tard utilisées omme fontion de alul. Un iruit CMOSsera initialement utilisé pour tester, puis on�gurer en iruit testeur une première zonede la Nanofabri. Une fois qu'une région est testée et une arte de ses défauts obtenue,elle peut être on�gurée en iruit testeur pour les parties voisines. Ainsi la ellule detest se propage sur le iruit par vague. Chaque iruit est un iruit testeur pendant tseondes, il on�gure et teste le iruit voisin et ainsi de suite (�gure 1.36).

Fig. 1.36 � Représentation shématique de la propagation en vague des iruits testeurs. La régionnoire est testée et on�gurée en iruit testeur par un testeur extérieur. Puis haque région teste eton�gure un voisin ayant une valeur de gris plus faible [91℄.La méthode de test se déroule en deux étapes a�n de pouvoir gérer la densité dedéfauts importante liée aux nano dispositifs. Dans la première étape, haque iruitde test retourne le nombre de omposants défetueux dont il est onstitué. A haqueomposant du iruit testé est alors a�etée une valeur numérique liée à la probabilitéqu'il soit défetueux. A l'issue de ette première étape tous les omposants présentantune forte probabilité ont été labellisés omme suspets, et ne partiiperont pas à l'étapede détetion suivante.Dans la deuxième étape, les omposants labellisés omme non défetueux sont on�-gurés en un seond type de iruit testeur. Chaque iruit testeur retourne alors une



Arhitetures pour les nanotehnologies 35réponse positive s'il ne possède pas de défauts ou une réponse négative dans le asontraire (�gure 1.37(a)). Tous les omposants des iruits renvoyant une réponse po-sitive sont notés omme non défetueux. En proédant itérativement Goldstein et al.obtiennent un bon repérage des défauts de la Nanofabri (�gure 1.37(b)).
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Taux de défauts (%)(a) (b)Fig. 1.37 � (a) Exemple montrant omment un dispositif défetueux est loalisé en utilisant deuxon�gurations de iruit testeur di�érents au ours de l'étape 2 [91℄. (b) Graphiques représentant letaux de reouvrement de omposants sans défaut. Les labels indiquent le nombre maximum de défautsque le iruit testeur peut omptabiliser au ours de l'étape 1 [91℄.1.2.4.2 Des réseaux de neurones moléulairesTürel et al. estiment que les arhitetures neuronales sont les plus adaptées pour tolé-rer le taux de défauts important présenté par les dispositifs moléulaires. Ils proposentl'arhiteture de réseau de neurones Crossnet [86℄, implantée sur la struture CMOL[85℄ dérite préédemment. Une telle arhiteture peut-être on�gurée en un réseau deHop�eld, ou en pereptron et permet une tolérane aux fautes intrinsèque.Ainsi Türel et al. démontrent qu'un Crossnet on�guré en réseau de Hop�eld estrobuste aux fautes [87℄. Ils étudient la tolérane aux fautes d'un rossnet de 3744 neu-rones. Pourvu que le nombre P de motifs stokés dans le réseau n'est pas trop prohedu nombre maximal de motifs mémorisables (Pmax qui dans e as est prohe de 8),l'arhiteture présente une bonne tolérane aux fautes. En e�et pour P=4, le réseauprésente un reouvrement des motifs stokés de 99%, ei bien que 85% des dispositifsmoléulaires soient défetueux (�gure 1.38).Cependant le iruit on�guré en pereptron multiouhe présente de moins bonnespropriétés de tolérane aux fautes.
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Fig. 1.38 � Graphique représentant la fration de pixels stabilisés dans le mauvais état en fontionde la fration de dispositifs défetueux du Crossnet. Le réseau implanté est un réseau de Hop�eld.Chaque ourbe est labéllisée suivant le nombre de motifs stokés dans le réseau orrespondant [87℄. Lesourbes en trait plein sont obtenues ave une théorie analytique, les points proviennent d'une simulationnumérique.1.2.5 Les automates ellulaires quantiquesLes automates ellulaires quantiques (QCA : Quantum Cellular Automata) tiennentune plae à part dans l'ensemble de es propositions arhiteturales. Ils se posent enalternative à la tehnologie VLSI CMOS ultime pour la mise en ÷uvre de portes logiquesdans une arhiteture de type Von Neumann [92℄, [93℄, [94℄. L'information binaire n'estplus représentée par l'état on/o� d'interrupteurs de ourant, mais par la on�gurationdes harges dans une ellule.1.2.5.1 Qu'est e qu'une ellule QCA?Proposées en 1993 par Lent et al. [95℄, les QCA se basent sur une ellule omposée de4 points quantiques. Ces quatre points quantiques sont diamétralement opposés deux àdeux. Un point quantique est une struture de taille nanométrique su�samment petitepour que les phénomènes quantiques y soient prépondérants. Une de ses aratéristiquesintéressantes est que la harge qui y est stokée est disrète : le site peut être hargééletron par életron. La ellule ontient deux életrons exédentaires qui vont se po-sitionner dans les points quantiques diamétralement opposés de la ellule à ause dela répulsion de Coulomb. Comme le montre la �gure 1.39(a), deux on�gurations sontpossibles, haune pouvant alors orrespondre à une valeur 0 ou 1. Les dispositifs QCAsont onstruits en disposant les ellules les unes à �té des autres en un layout appro-prié. Le traitement de l'information s'e�etue pourvu qu'une ellule ait la apaité deforer l'état de la ellule qui la suit. Par exemple la �gure 1.39(b) présente le shéma



Arhitetures pour les nanotehnologies 37d'un �l QCA où l'information se propage de prohe en prohe, de ellule en ellule. Sil'état 0 est imposé à la première ellule, la nouvelle valeur du bit va se propager jusqu'àla dernière ellule.
0 1(a) (b)Fig. 1.39 � (a) Shéma de ellules à quatre points quantiques, la répulsion de oulomb impose auxéletrons d'ouper les oins opposés de la ellule. (b) Fil QCALes fontions QCA néessaires à l'utilisation en logique sont le �l (�gure 1.39), laporte majorité (�gure 1.40(a)), l'inverseur (�gure 1.40(b)), le fan-out (où une mêmeinformation inidente est répartie vers plusieurs �ls), le rossover (�gure 1.40(d)) (leroisement entre deux �ls). Ave une porte à majorité, une porte And peut être obtenueen �xant la valeur d'une des entrées à 0 ; de même une porte Or est obtenue en �xantune entrée à 1. Des fontions logiques sont onçues à partir de es éléments de base.Par exemple un full-adder (�gure 1.41).

A

C

B M(A,B,C)(a) (b) ()Fig. 1.40 � (a) Porte majorité : la sortie prend la valeur majoritaire présente aux entrées. (b)Crossover QCA : l'information qui se propage sur la ligne vertiale n'interagit pas ave le �l horizontal.() Inverseur QCA : les ellules positionnées à 45 degrés les unes par rapport aux autres interagissentinversement, leur polarisation est toujours inverse.Dans es dispositifs un signal d'horloge dé�ni le sens de propagation de l'information.Lors de sa propagation le signal se dégrade, le signal d'horloge peut amener un gain enpuissane pour ontrer ette dissipation [96℄, [97℄.1.2.5.2 Réalisation expérimentale de QCAsLa ellule QCA [98℄, un �l QCA [99℄, et la porte à majorité [94℄ ont été réalisésexpérimentalement en utilisant des points métalliques. Ces expérienes ont démontré lapropagation de l'état de harge d'une ellule à une autre, et la faisabilité de fontionsde alul en utilisant des QCA.En partiulier, un registre à déalage QCA a été réalisé [92℄ (�gure 1.42(a)).
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Fig. 1.41 � Full adder QCA [93℄ : (a) �l, (b) inverseur, () porte majorité, (d) fan-out, (e) rossover.Le fontionnement de es dispositifs expérimentaux se déroule à basse température,la température d'opération la plus élevée onstatée dans es travaux est de 70mK. Dansle fontionnement du lath le bit est sauvegardé tant que le signal d'horloge est présent,quand il a disparu l'information est perdue. D'où la di�érene de phase entre les signauxd'horloge lok 1 et lok 2 (�gure 1.42(b)).Une ause prinipale d'erreur dans es dispositifs QCA est liée aux variations aléa-toires dans la distribution des harges de fond. On désigne par e terme les hargesparasites qui avoisinent le dispositif. Ces variations impliquent un repositionnement destensions de fontionnement du dispositif, sur une éhelle de temps allant d'une dizainede minutes à quelques heures. Les auteurs estiment qu'une rédution en taille de esdispositifs permettrait de minimiser es types d'erreur, et d'obtenir un fontionnementà plus haute température.Dans un QCA moléulaire, les points quantiques sont les entres redox de la moléule.Des omposés à valene mixte - e sont des moléules possédant au moins deux entresredox entre lesquels un életron peut se déplaer- ont été simulés [97℄. Les résultatsindiquent que es moléules sont de bons andidats pour un fontionnement QCA. Unde es omposés la moléule FeIII- RuII a été aratérisée par des tehniques életro-himiques et spetrosopiques [96℄, montrant des propriétés qui vont dans le sens d'uneimplantation moléulaire des QCA.Les implantations que nous avons présentées utilisent des harges életriques, mais



Arhitetures pour les nanotehnologies 39des QCA magnétiques à base de nano aimant sont aussi envisagés [93℄, [100℄.
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(b)Fig. 1.42 � (a) Shéma d'un registre à déalage QCA et image au MEB du registre à déalagefabriqué. (b) Fontionnement d'un registre à déalage : (a) entrée VIN appliquée au lath1 ; (b) horlogeVC1 du lath1 ; () sortie du lath1 mesurée par la tension du dot D1 ; (d) horloge VC2 déalée en phaseappliquée au lath2 ; (e) sortie du lath2 donnée par le potentiel du dot D4.



40 Etat de l'art sur les nanotehnologies et les propositions arhiteturales1.2.6 Une struture partiulière : la NanoellLa Nanoell est une struture à deux dimensions omposée de nanopartiules reliéesentre elles par des moléules bistables. Dans sa proposition Tour ontourne les di�ultésde plaement des blos moléulaires ou nanométriques. La Nanoell fontionne ommeune boîte noire : l'utilisateur ne onnait pas l'organisation des objets nanométriques àl'intérieur de la struture. Une fontion logique peut être implantée sur la Nanoell àpartir d'életrodes situées en périphérie en appliquant des signaux de on�guration.1.2.6.1 Struture d'une NanoellEn on�gurant les moléules bistables, des hemins de ondution se forment réalisantainsi la fontion logique. En première approximation Tour suppose que haque moléuleest adressable, et démontre qu'une fontion logique est réalisable en hoisissant les étatsdes moléules bistables [101℄. Dans leur modèle la Nanoell est représentée par unesuite de 0 et de 1 désignant respetivement un état ouvert ou fermé de la moléule.A partir d'une population d'individus représentant haun un état de on�gurationdes moléules, ils obtiennent par un algorithme génétique les hemins de ondutionqui réalisent la fontion logique désirée. Ave ette méthode, en ontr�lant l'état dehaque moléule, Tour montre que des fontions logiques telles des Nand ou des portesinverseuses sont réalisables (�gure 1.43).

Fig. 1.43 � Porte logique NAnd réalisée ave une Nanoell.1.2.6.2 Réalisation expérimentaleUne Nanoell expérimentale est fabriquée [102℄. Elle est onstituée d'un �lm d'ordisontinu et de nano�ls revêtus de moléules d'OPE dithiol notées 1 (�gure 1.44).
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Fig. 1.44 � Image MEB de la réalisation expérimentale d'une Nanoell. L'image du haut présenteinq paires d'életrodes juxtaposées. Le retangle entral est le �lm disontinu d'or reouvert de nano�lsà ertains endroits. L'image du bas est un agrandissement de la portion entrale. On observe le �lmd'or disontinu ave un nano�l d'or �xé par des moléules d'OPE-dithiol.La aratéristique I(V) aquise entre 2 paires d'életrodes adjaentes est présentéeen �gure 1.45. Après l'appliation de trois impulsions de tension de -8 V (de largeur100 ms et de période 104 ms) sur deux életrodes adjaentes, deux e�ets mémoiresont observés sur la struture. D'une part un e�et mémoire dit "swith-type memory"observable sur un balayage de tension allant de -4 V à 0 V ; d'autre part un e�etmémoire dit "ondutivity-type memory" visible sur un balayage de tension allant de -2V à 0 V. Dans le as du premier e�et mémoire, avant l'appliation des trois impulsionsde tension le dispositif présente une allure pseudo linéaire. Après leurs appliations laaratéristique présente un pi qui disparait dans les balayages suessifs (�gure 1.46(a)).Il s'agit d'un e�et mémoire à leture destrutive. Dans le seond as, avant l'appliationdes trois impulsions de tension, le dispositif est dans un état de haute ondutivité.Après l'appliation de es impulsions le dispositif passe à un état de faible ondutivité(�gure 1.46(b)). Ii la leture de l'état du dispositif n'est pas destrutive. Ces résultatsdémontrent la faisabilité d'une fontion mémoire en utilisant une struture Nanoell.

Fig. 1.45 � Caratéristiques I(V) aquises sur une paire d'életrodes adjaentes. Les ourbes a, b et sont suessivement aquises. La �èhe noir indique le sens de balayage.
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(a) (b)Fig. 1.46 � (a) Caratéristiques I(V) de la Nanoell avant (a) et après (b-d) trois impulsions detension de -8 V aquises à une température de 297 K. Les ourbes b,  et d sont respetivement lepremier, le seond, et le troisième balayage aquis après l'appliation des trois impulsions de tension.Les auteurs observent un e�et mémoire à leture destrutive sur la gamme de fréquene [-4 V, 0 V℄.(b) Caratéristiques I(V) de la Nanoell avant (balayages a-) et après (balayages d-f) trois impulsionsde tension de -8 V aquises à une température de 297 K. L'état de haute ondutivité initial (état 0)est représenté par les ourbes a, b, et  qui sont respetivement le premier, le seond et le troisièmebalayage avant l'appliation des impulsions. L'état de basse ondutivité (état 1) est représenté par lesourbes d, e, et f qui sont respetivement le premier, le seond, et le troisième balayage aquis aprèsl'appliation des trois impulsions de tension. Les auteurs observent un e�et mémoire à leture nondestrutive sur la gamme de tension [-2 V, 0 V℄.Devant les inertitudes de plaement des dispositifs nanotehnologiques, Tour proposedans ses travaux d'utiliser une struture désordonnée. Celle-i est une "boîte noire" om-posée d'un réseau de nanopartiules et de moléules. La fontion logique est implantéeen appliquant des tensions sur les életrodes en périphérie. Cette approhe "bottom-up"permet de ontourner les problèmes de plaement à l'éhelle nanométrique.1.2.7 ConlusionLa régularité est une aratéristique prinipale de la majorité des propositions ar-hiteturales pour les dispositifs nanométriques. En ela elles tiennent ompte de ladémonstration expérimentale de l'assemblage de nano�ls en des strutures de rossbarpar des tehniques �uidiques. Au sein d'une telle struture les fontions de alul sontréalisées ave une logique à diode. En e�et des diodes moléulaires ont également étédémontrées expérimentalement, elles-i peuvent s'auto-assembler aux intersetions dees nano�ls.Le passage du monde mirométrique au monde nanométrique onstitue un problèmeruial pour l'utilisation des nanodispositifs. Par leurs études de dimensionnement, De-hon et al. et Likharev et al. y apportent des éléments de réponse.Certaines moléules sont à la fois des dispositifs mémoires, elles peuvent alors êtreon�gurées bloquées ou passantes. Ces propriétés de bistabilité des dispositifs et de ré-gularité des arhitetures permettent de réaliser des iruits reon�gurables (dérits plusavant dans la partie 2.2.4 du hapitre suivant). Goldstein envisage la reon�gurabilité



Arhitetures pour les nanotehnologies 43pour la détetion et la mise à l'éart des dispositifs défetueux. Likharev propose de lamettre en ÷uvre dans une arhiteture de réseau de neurones.Ces propositions n'envisagent pas des arhitetures intégralement omposées de dispo-sitifs nanométriques. Mais plut�t une assoiation de es strutures à une ouhe CMOSsous-jaente. Une telle arhiteture hybride moléulaire/CMOS permet de pallier auxlaunes des dispositifs nanométriques, la ouhe CMOS fournissant un signal d'horlogeou la restauration du signal.Deux propositions arhiteturales se démarquent des premières propositions. L'arhi-teture d'automate ellulaire quantique utilise les propriétés de répulsion életrostatiquepour mettre en ÷uvre le proédé de alul. Cependant la réalisation de fontions lo-giques rélame un plaement partiulier des dispositifs.A et égard la struture Nanoell a également une plae à part. La propriété de re-on�gurabilité est toujours présente : une fontion logique va être implantée par lespropriétés de bistabilité des moléules à partir de signaux de on�guration amenés pardes életrodes périphériques. Mais ontrairement aux propositions préédentes, le posi-tionnement des objets nanométriques à des emplaements déterminés n'est pas requis.De ette façon les inertitudes de plaement sont ontournées : le dispositif est d'abordassemblé, puis la fontion réalisée est déouverte post-fabriation ou mise en ÷uvre pardes tehniques de reon�gurabilité. Il s'agit d'une approhe de oneption "bottom-up"par opposition à l'approhe "top-down" utilisée dans la oneption de iruits CMOS.Dans es deux dernières démarhes les propriétés des nanotehnologies sont à la basedes arhitetures proposées. Que e soit prinipalement du point de vue du fontionne-ment physique pour les QCA, ou du point de vue de l'assemblage des dispositifs pour laNanoell. En e�et est-il pertinent de herher à remplaer les dispositifs CMOS par desdispositifs nanométriques ou moléulaire ? les nanotehnologies sont aussi l'oasion depenser le alul, ou d'organiser les dispositifs, de manière di�érente. Nous voulons nousen inspirer. En prenant en ompte les propriétés des nanotehnologies mises en évidenedans la partie 1.1, il serait intéressant de onsidérer les arhitetures envisageables. Ceien privilégiant la possibilité de mettre en ÷uvre ave les nanotehnologies des iruitsou des fontionnalités di�ilement réalisables en CMOS.
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46 Investigation d'une arhiteture adaptée aux nanotehnologies2.1 IntrodutionDes dispositifs életroniques peuvent être formés en utilisant des objets nanomé-triques. Ainsi nous avons vu dans le hapitre préédent que des transistors sont réali-sables ave des nanotubes de arbone, des nano�ls, ou des moléules. Mais ommentes dispositifs nanométriques peuvent-ils être utilisés pour réaliser du alul ? De parleurs aratéristiques, les dispositifs nanométriques rélament des approhes di�érentesde elles des prinipaux dispositifs életroniques atuels, les transistors CMOS.En e�et, les dispositifs életroniques à base d'objets nanométriques ne sont plus engénéral gravés dans un substrat, mais assemblés à partir de blos élémentaires. Desobjets, des blos de base (nanotubes, nano�ls, moléules) sont dans un premier tempsproduits par réation himique ou par roissane, puis assemblés entre eux.D'autre part, es blos peuvent prinipalement être organisés en strutures régu-lières omme les réseaux roisés de nano�ls. Ave es proédés d'assemblage (auto-organisation, reonnaissane moléulaire,...) un grand nombre de dispositifs identiquessont formés simultanément sur le substrat.De plus, du fait des inertitudes d'élaboration, les aratéristiques des dispositifs pré-sentent entre eux une forte dispersion. A es défauts de fabriation s'ajoute la dérivetemporelle des aratéristiques des dispositifs. Un autre point important à prendre enompte réside dans le fait qu'à l'éhelle nanométrique le bruit n'est plus négligeable parrapport au signal utile ar les dispositifs travaillent à des niveaux d'énergie très faibles.En prenant en ompte es propriétés, omment organiser es objets nanométriquesdans une visée alulatoire ? Nous pouvons déjà nous demander si l'arhiteture de al-ul la plus utilisée, l'arhiteture de Von Neumann, est adaptée à es nanotehnologies ?D'autres arhitetures élipsées par son suès ne seraient-elles pas plus en phase aveleurs aratéristiques ? Ainsi les arhitetures reon�gurables, les automates ellulaires,les réseaux de neurones sont des andidats potentiels. Nous allons don mettre en regardles prinipales aratéristiques de haune de es arhitetures ave elles des objets na-nométriques. De plus, dans notre démarhe la apaité à pouvoir utiliser l'arhiteture,'est-à-dire l'existene d'un paradigme de alul qui lui est adapté, est un ritère essen-tiel. Nous évaluerons don les avantages et inonvénients respetifs de haune de esarhitetures, et dégagerons alors une piste pour notre investigation.2.2 Quelle arhiteture de alul pour les objets de taillenanométrique ?2.2.1 L'arhiteture de Von NeumannL'arhiteture de Von Neumann est la struture de base de la majorité des mahinesà aluler de notre époque. Celle-i, élaborée par John Von Neumann en 1947 à partirdes travaux de Turing, est omposée de quatre blos prinipaux : une unité de mé-moire, une unité de ontr�le, une unité de alul appelée unité arithmétique et logique



Quelle arhiteture de alul pour les objets de taille nanométrique ? 47(U.A.L.), et un ensemble d'éléments d'entrées-sorties (�gure 2.1). Le prinipe de fon-tionnement de ette mahine à aluler repose sur une suite d'opérations arithmétiqueset logiques élémentaires (addition, porte ET, porte inverseuse,...) réalisées par l'U.A.L.Cette suite d'opérations est ordonnanée par l'unité de ontr�le. L'ordre des opérations(le programme) ainsi que les données sur lesquelles elles sont réalisées sont stokés dansla mémoire. Le blo d'entrée-sortie assure l'aquisition des données, et la di�usion desrésultats vers le monde extérieur.
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Clavier EcranFig. 2.1 � Shéma d'une arhiteture de Von Neumann. L'unité de ontr�le et l'unité arithmétique etlogique (U.A.L) font partie du module appelé proesseur. Les instrutions de ontr�le qui ordonnanentles opérations réalisées par l'U.A.L. sont aquises à un emplaement en mémoire par l'unité de ontr�le.Les données sont éhangées entre l'U.A.L. et l'espae mémoire qui leur est réservé. Les blos d'entrées-sorties permettent à un opérateur extérieur d'entrer des données à l'aide du lavier, et d'a�her desrésultats de alul sur l'éran.L'arhiteture de Von Neumann a l'avantage d'être e�ae dans la réalisation d'ungrand nombre d'appliations à l'aide d'outils de programmation. De plus, l'opportunitéd'intégrer les omposants nanométriques dans une arhiteture largement utilisée per-mettrait de onserver une homogénéité dans les paradigmes de alul utilisés par lesiruits. Cependant les ontraintes liées aux dispositifs nanométriques pèsent sur ettearhiteture.Ainsi, nous savons que les proédés d'assemblage des objets nanométriques ne ga-rantissent pas une préision de plaement similaire à elle obtenue ave les dispositifsCMOS. Or les opérations logiques et arithmétiques réalisées par la mahine de VonNeumann rélament des informations préises, ar une variabilité sur les données ou lesfontions implantées entraîne des résultats entahés de fautes. Ces défauts de plaementse réperutent sur les fontionnalités obtenues par des fautes permanentes. De plus, l'im-portane du bruit par rapport au signal utile à l'éhelle nanométrique entraine égalementdes fautes transitoires. Des tehniques arhiteturales permettent d'intégrer la toléraneaux fautes dans les iruits, omme la redondane triple modulaire (TMR Triple Mo-dular Redundany), ou le ontr�le de redondane ylique (CRC Cyli RedundanyChek) [103℄, [104℄, [105℄. Cependant es tehniques entrainent une augmentation de lasurfae du iruit.



48 Investigation d'une arhiteture adaptée aux nanotehnologiesNous pouvons également remarquer que l'implantation physique d'une arhiteture deVon Neumann présente généralement un shéma d'interonnexion omplexe. Alors queles objets nanométriques sont organisables préférentiellement en struture régulière dutype rossbar. Cela est du en partie à la omplexité de la struture de ontr�le et à laentralisation des éléments de mémoire.Cette arhiteture présente de plus une non loalité des aès mémoire due à la sé-paration des opérateurs et des données : les interonnexions doivent parourir de longshemins sur la pue. Or l'utilisation des objets nanométriques rélame un shéma d'in-teronnexion loal, ar les signaux mis en jeu étant très faibles, il n'est pas envisageablede les transporter sur de longues distanes.2.2.2 Les automates ellulairesUn automate ellulaire est onstitué d'un ensemble de ellules obéissant haune àune même règle simple. Ces ellules sont organisées en un réseau à une ou plusieursdimensions. L'état de haque ellule est alulé à haque pas de temps tp, en fontionde son état et de eux de ses voisins prohes au pas de temps préédent. Ces règlessimples au niveau de la ellule, permettent d'obtenir des omportements omplexes àl'éhelle du réseau. La propriété remarquable de es automates ellulaires réside dans lefait que es motifs permettent de réaliser des aluls. Prenons l'exemple d'un automateellulaire à une dimension (�gure 2.2). A haque pas de temps, une ellule a deux étatsaessibles. Son état au pas de temps suivant est déterminé à partir du sien propre et deeux de ses deux ellules voisines au pas de temps préédent ; e qui permet 256 règlespossibles. Chaune d'elles est représentée par une table qui à haque on�guration deellules appelée motif, assoie l'état que prendra la ellule entrale au pas de tempssuivant. Selon une norme dé�nie par Wolfram [106℄, haque règle est identi�ée par unnuméro d'ordre. Dans le as de la règle 30 dont l'évolution est présentée en �gure 2.2,Wolfram a montré que l'état de la ellule entrale a une allure stohastique permettantde réaliser un générateur de nombres pseudo aléatoires [107℄.Dans les automates ellulaires, les ellules sont organisées en strutures régulières etobéissent toutes à des règles identiques. En onséquene la fabriation du réseau onsisteà plaer des dispositifs similaires sur un réseau périodique.De plus les interations sont loales : les ellules n'interagissent qu'ave leurs plusprohes voisins.La néessité d'un signal d'horloge peut-être un inonvénient en e qu'il peut amenerà des temps de traitement relativement longs. Cependant le synhronisme n'est pasindispensable. Il existe en e�et une lasse d'automates ellulaires asynhrones pourlesquels de plus, des tehniques de tolérane aux fautes peuvent être mises en ÷uvre[108℄, [109℄, [110℄.Cependant l'inonvénient majeur de es arhitetures réside dans la di�ulté à obtenirdes fontions de alul à partir de leur omportement omplexe. Il n'existe pas ene�et d'algorithme ou d'heuristique onnus permettant de déduire une règle d'évolutionloale à partir d'une fontion que l'on souhaite implanter [111℄, [112℄, [113℄. Cela limite
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Fig. 2.2 � Ce shéma représente l'évolution de la règle 30 à haque pas de temps. Chaque ligneest un état de l'automate ellulaire à une dimension. Les états suessifs sont présentés dans leurordre d'apparition suivant le sens de la �èhe vertiale. On observe qu'un motif triangulaire se répèterégulièrement.grandement les appliations des Automates ellulaires.2.2.3 Les réseaux de neuronesLe modèle de neurone le plus simple est elui de MCulloh et Pitt [114℄. Dans elui-i, le neurone est formalisé par un sommateur qui fait la somme pondérée de ses entrées,appelée variable d'état ai (�gure 2.3). Chaque neurone Nj en amont envoie au neuroneNi un signal Sj qui va être pondéré par un poids synaptique Wij . La variable d'état aionstitue l'entrée d'une fontion d'ativation non linéaire f qui va déterminer l'état duneurone Ni. Dans le as d'un neurone binaire ette fontion d'ativation est la fontionde Heaviside. Tant que la variable d'état ai est sous un ertain seuil θi la sortie Si vaut0, si elle dépasse e seuil la sortie passe à une valeur de 1.
Si = f(ai) ave ai =

∑

j

WijSj(2.1)La fontion réalisée par le réseau de neurones est déterminée par les valeurs des poidssynaptiques Wij et l'allure de la fontion d'ativation non linéaire f. Cependant les poidssynaptiques sont prinipalement utilisés pour implanter une appliation. A et e�et, ilexiste une grande variété de méthodes. Les poids peuvent être déterminés analytique-ment et stokés dans des mémoires ; ou bien déterminés par apprentissage de manièresupervisée ou non supervisée [115℄, [116℄, globale ou loale [117℄, [118℄.
Wij = Wij + ∆ij ave ∆ij = g(Si, Sj , ai, ǫ, ...)(2.2) où ǫ est l'erreur par rapport à un résultat attendu
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Fig. 2.3 � Graphe représentant le fontionnement d'un neurone de MCulloh et Pitt. Les sortiesdes neurones Sj sont pondérées par des poids synaptiques Wij . Les �èhes indiquent que les poidssont variables. Ces sorties pondérées sont additionnées dans le sommateur ou soma formant e qui estappelé la variable d'état. Cette variable d'état onstitue l'entrée de la fontion d'ativation. Celle-iest une fontion non linéaire. Typiquement dans le as de neurones binaires, il s'agit de la fontion deHeaviside. Quand la variable d'état ai atteint un seuil θi le neurone Ni envoie un signal Si en sortie.Les réseaux de neurones présentent plusieurs points ommuns ave les AutomatesCellulaires. Comme es derniers, ils sont omposés d'unités identiques disposées régu-lièrement.Ensuite la loalité des aès est envisageable ave une telle arhiteture. En e�et sui-vant sa topologie, le réseau de neurone peut présenter un shéma d'interonnexion loal ;et onernant l'implantation des poids synaptiques, il existe des règles d'apprentissageloales, non supervisées, mettant en jeu dans le alul du poids Wij les états des neu-rones Ni et Nj.De plus les réseaux de neurones ayant une dynamique asynhrone, il n'est pas nées-saire d'aheminer un signal d'horloge à haque unité de traitement.En�n dans les réseaux de neurones la dynamique est olletive, et les variables sontdistribuées sur plusieurs unités. De e fait elles sont potentiellement tolérantes auxfautes en utilisant des tehniques de redondane et d'apprentissage adaptés [119℄, [120℄,[121℄.Cependant, ontrairement aux Automates Cellulaires, il existe de nombreux algo-rithmes d'apprentissage qui permettent d'approximer ave plus ou moins de préisionune fontion à implanter [122℄, [123℄, [124℄.2.2.4 Les strutures reon�gurablesLes arhitetures reon�gurables ont onnu un important essor à la �n des années80 ave l'apparition des FPGAs (Field Programmable Gate Arhitetures) [125℄. Leurprinipe de fontionnement repose sur l'utilisation d'un réseau matriiel de blos lo-giques simples, qui reliés entre eux, vont pouvoir réaliser une fontion plus omplexe.L'originalité réside d'une part dans le fait que les fontions logiques de base utiliséessont implantées par des blos logiques reon�gurables (CLB : Con�gurable Logi Blo) ;



Quelle arhiteture de alul pour les objets de taille nanométrique ? 51d'autre part les onnexions entre es blos sont on�gurables par l'utilisateur (�gure 2.4).Les CLB sont généralement réalisés à l'aide de LUTs ou Look Up Table qui implantentune fontion ombinatoire en stokant sa table de vérité dans une mémoire (�gure 2.5).Les réseaux d'interonnexion sont onstitués de blos de routage (xbar) omposés d'in-terrupteurs programmables (�gure 2.6). Pratiquement une arhiteture reon�gurableest don essentiellement onstituée de ellules mémoire et de ommutateurs.
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Fig. 2.4 � Struture d'une arhiteture reon�gurable [126℄, [127℄.
Z=A.B+D.C

Fig. 2.5 � Exemple de l'implantation d'une logique ombinatoire sous forme de LUTs : la table devérité de la fontion à réaliser est mémorisée dans la LUT. Chaque on�guration des entrées onstituedon l'adresse d'une valeur de la fontion. Cette valeur est ensuite envoyée en sortie [126℄.Or nous avons vu dans le hapitre préédent que de nombreux travaux proposent desmémoires ou des interrupteurs moléulaires. Don les arhitetures reon�gurables de-vraient être intéressantes pour l'utilisation de dispositifs nanométriques.D'autre part, une arhiteture reon�gurable le TERAMAC (HP), a été réalisée enutilisant un grand nombre de omposants défaillants [128℄. Heath et al. ont montré queette mahine pouvait tout à fait être opérationnelle. En e�et après une étape de test,les dispositifs repérés omme défetueux sont isolés. Grâe à leur propriété de reon-�gurabilité, es arhitetures peuvent don pallier aux défauts de fabriation, et ela
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0Fig. 2.6 � Shéma d'un interrupteur programmable.même si le rendement de fabriation est faible. Or nous savons que 'est le as pour lesdispositifs nanométriques. D'autres propositions vont dans le sens de la faisabilité de latolérane aux fautes dans les arhitetures reon�gurables [129℄, [130℄, [131℄.De plus l'organisation des arhitetures reon�gurables en un réseau matriiel satisfaitau ritère de régularité pour une struture employant des objets nanométriques.En�n les arhitetures reon�gurables, elles-mêmes, tireraient avantage à une implan-tation nanométrique. En e�et dans es arhitetures, l'état d'un dispositif est stokédans une mémoire assoiée. Cei a�aiblit la densité et augmente la surfae du iruit.Certains dispositifs moléulaires (moléules bistables par exemple) stokent intrinsè-quement leurs états et ne néessitent don pas l'assoiation à un dispositif mémoiresupplémentaire. De plus, de par leurs tailles, la densité atteignable est améliorée.Il faut noter que l'arhiteture reon�gurable est essentiellement un modèle d'im-plantation physique. Il est en e�et possible d'implanter n'importe quelle arhiteturede alul sur une struture reon�gurable. Cependant le oût en matériel d'une telleimplantation est très important omparé à une implantation direte.2.2.5 DisussionL'investigation d'une arhiteture pour les nanotehnologies néessite de prendre enompte plusieurs paramètres. Ave la réalisation matérielle il faut également onsidérerle modèle logique. Si nous réalisons une arhiteture il faut pouvoir l'utiliser. Pour elal'arhiteture de alul doit disposer d'un paradigme de alul. Ce dernier est omposéde trois ouhes :1. le modèle de programmation permet, pour une appliation donnée, d'exprimer leproblème à résoudre en une suite d'ations simples à réaliser pour y apporter unesolution.2. le modèle d'exéution permet de transformer es suites d'ations du programmeen une série de signaux physiques à envoyer au système matériel.3. le modèle d'implantation (arhiteture) désigne l'organisation physique des om-posants matériels. Les ouhes 1 et 2 onstituent une boîte d'outils : 'est le modèled'implantation qui exéute réellement le programme produit par les étapes préé-dentes.



Quelle arhiteture de alul pour les objets de taille nanométrique ? 53La �gure 2.7 présente le paradigme assoié à haune des arhitetures étudiées.
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reconfigurablesFig. 2.7 � Paradigmes de alul pour les arhitetures étudiées. Un paradigme de alul est divisé entrois niveaux : un modèle de programmation, un modèle d'exéution, et une implantation matérielle.L'étendue de haque �èhe indique les niveaux pour lesquels des solutions existent pour une arhiteturedonnée. Les traits pleins désignent les niveaux qui sont les mieux ontr�lés. Les traits en pointilléssigni�ent que des solutions sont proposées mais que le niveau n'est pas maîtrisé.L'arhiteture de Von Neumann possède l'avantage essentiel d'être maitrisée sur l'en-semble des trois ouhes. Cependant la non loalité des aès mémoire et les problèmesliés aux interonnexions onstituent des limitations importantes. De plus, les iruits né-essaires à la mise en ÷uvre de la tolérane aux fautes, de par la surfae supplémentaireinduite, amoindrissent le gain en surfae que permet une implantation nanotehnolo-gique.Les automates ellulaires ont une struture régulière et présentent des interonnexionsloales. Des implantations matérielles sont envisagées par exemple ave des transistorsMOS, des mémoires magnétiques (MRAM). Mais es iruits sont omplexes et peu per-formants. Suivant leur règle d'utilisation elles sont tolérantes aux fautes et aux défauts.Mais il leur manque un modèle de programmation bien dé�ni qui permettrait pour uneappliation donnée, d'obtenir la règle à utiliser.Les réseaux de neurones sont des arhitetures distribuées, intrinsèquement tolérantesaux fautes. Les deux premiers niveaux du paradigme de alul, leur modèle de program-mation et leur modèle d'exéution, sont bien onnus. Par ontre l'implantation de esréseaux en életronique digitale néessite des iruits omplexes [132℄.L'investigation d'une struture reon�gurable à base d'objets nanométriques est unepiste intéressante. En e�et les arhitetures reon�gurables sont potentiellement tolé-rantes aux fautes, elles-i ont de plus la propriété de pouvoir supporter une variétéd'implantations arhiteturales. Cependant es implantations sont moins performantesque des iruits dédiés.Le tableau 2.1 synthétise les aratéristiques de haune de es arhitetures par rap-port aux objets nanométriques.
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Tab. 2.1 � Tableau réapitulatif sur les aratéristiques des arhitetures envisagées pour l'utilisationdes nanotehnologies.Chaune des arhitetures envisagées pour une utilisation des objets nanométriques ases avantages et inonvénients propres. Cependant les arhitetures neuronales font debons andidats pour l'utilisation des nanotehnologies. D'une part l'implantation desarhitetures neuronales tirera avantage de la densité d'intégration et des nouvelles fon-tionnalités apportées par les dispositifs nanotehnologiques. D'autre part les propriétésdes réseaux de neurones assurent que les dispositifs nanométriques seront organisés enune arhiteture utilisable qui prend en ompte leurs aratéristiques. Nous investi-guerons don la faisabilité des fontions neuronales en utilisant des dispositifs à based'objets nanométriques.En partiulier nous nous intéressons aux réseaux de neurones impulsionnels. Dansette lasse de réseau de neurones la ommuniation entre les unités est assurée par dessignaux impulsionnels [133℄. Notre approhe se base sur l'observation que les dispositifsnanométriques présentent un niveau de bruit qui est non négligeable par rapport ausignal utile. Nous avons don intérêt à utiliser un odage utilisant les aratéristiquestemporelles des signaux (di�érenes de phase par exemple).2.3 Les réseaux de neurones impulsionnelsHabituellement un réseau de neurones arti�iel utilise des signaux ontinus pourommuniquer entre les di�érentes unités dont il est omposé. Cependant les donnéesphysiologiques indiquent que les réseaux de neurones biologiques utilisent des signauximpulsionnels. Le erveau réalise des opérations omplexes telles que la reonnaissanede formes dans un temps de traitement très rapide, alors que ses omposants sont trèslents. En opiant l'organisation et le mode de ommuniation des neurones, on peutespérer retrouver les propriétés des réseaux de neurones biologiques. Cette hypothèseest à l'origine des travaux sur les réseaux de neurones impulsionnels. De tels réseaux deneurones se sont révélés viables du point de vue alulatoire (Spikenet) [134℄, [135℄.



Les réseaux de neurones impulsionnels 552.3.1 Struture et fontionnement d'un réseau de neurones impul-sionnels2.3.1.1 Le réseau de neurones biologiquesDans le erveau, le neurone se divise en quatre parties prinipales (�gure 2.8) : lesdendrites qui transmettent les signaux inidents, les synapses qui pondèrent les signauxprovenant d'autres neurones, le soma qui fait la somme de es entrées pondérées, etl'axone qui transmet le signal du neurone vers les neurones en aval.
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AxoneFig. 2.8 � Shéma d'un neurone biologique [136℄.Chaque potentiel d'ation inident δ induit un potentiel post-synaptique (�gure 2.9).Ces potentiels post-synaptiques vont s'additionner dans le soma formant e qui estappelé le potentiel de membrane. Quand e potentiel de membrane atteint un seuil spé-i�que au neurone, on observe la prodution d'un potentiel d'ation en sortie. Il s'ensuitune période réfrataire où le neurone est insensible à ses entrées.
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56 Investigation d'une arhiteture adaptée aux nanotehnologiesLe potentiel post-synaptique est exitateur (EPSP : exitatory postsynapti poten-tial) ou inhibiteur (IPSP : inhibitory postsynapti potential) suivant la nature de larelation synaptique (�gure 2.10). L'amplitude du potentiel synaptique dépend du poidssynaptique.
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Fig. 2.10 � Le potentiel d'ation émis peut-être exitateur ou inhibiteur suivant la nature de lasynapse. Le poids synaptique se traduit par l'amplitude de la réponse post-synaptique.2.3.1.2 Les modèles de réseaux de neurones impulsionnelsPlusieurs modèles ont pour objetif la desription de e fontionnement neuronal[133℄, [135℄, [137℄, [138℄, [139℄. Ceux-i di�èrent entre eux suivant le degré de préisionpris en ompte dans les signaux inter neuronaux (�gure 2.11). D'abord les modèlesomportementaux dérivent haque segment du neurone par des équations ioniques. Aun niveau d'abstration plus élevé, les modèles à ondutane utilisent les équationsde Hodgkin-Huxley pour dérire l'état du système. A un niveau supérieur, les modèles"Integrate-and-Fire" vont aluler l'état du système à partir des temps d'arrivée dehaque impulsion inidente. Puis les modèles dits à seuil vont utiliser les fréquenes dessignaux inidents.Le modèle "Integrate-and-Fire" est régulièrement utilisé pour dérire le fontionne-ment du neurone biologique ar il permet de simuler un omportement réaliste biologi-quement, tout en étant faile à prendre en main [140℄, [141℄ (�gure 2.12).L'implantation matérielle de réseaux de neurones impulsionnels néessite la réalisationde deux fontions prinipales : la sommation, réalisée dans le neurone, et la multiplia-tion réalisée par la synapse. De es deux fontions l'implantation de la fontion multi-pliatrie est la plus omplexe. De plus ertains réseaux utilisent des milliers d'unitésen parallèle. Si pour les neurones la omplexité augmente linéairement ave le nombred'unités, pour les synapses elle a une évolution quadratique [123℄. Don e�etuer uneétude de l'implantation de la fontion synaptique est pertinent du point de vue arhi-tetural. De nouvelles fontionnalités à l'éhelle nanométrique permettraient de mettre
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Fig. 2.12 � Shéma d'un neurone formel "Integrate & Fire". Chaque groupement fontionnel estentouré en pointillés.en ÷uvre la fontion synaptique dans des iruits moins omplexes. De plus, l'utilisa-tion de es dispositifs nanométriques apporterait un gain en densité non négligeablepour les réseaux de neurones. Dans e qui suit nous nous limitons au as des synapsesexitatries. Le omportement inhibiteur est similaire.2.3.2 La synapse : une fontion ritique de l'arhiteture neuronaleimpulsionnelle2.3.2.1 La synapse biologiqueLa synapse biologique se ompose de deux terminaux synaptiques séparés par unespae appelé fente synaptique. Sa dynamique obéit à des proessus himiques et éle-triques (�gure 2.13). L'in�ux nerveux qui se propageait sous forme életrique par lepotentiel d'ation se transforme en un signal himique au niveau de la synapse. En e�età l'arrivée d'un potentiel d'ation, grâe à la présene d'ions alium dans le bouton



58 Investigation d'une arhiteture adaptée aux nanotehnologiessynaptique, les vésiules présentes dans le terminal pré-synaptique fusionnent ave lamembrane, libérant alors des neurotransmetteurs dans la fente synaptique. Un poten-tiel d'ation inident provoque ainsi la libération de neurotransmetteurs. Ceux-i vonts'appareiller à des réepteurs spéi�ques présents sur la membrane du terminal postsynaptique. On ompte plus d'une soixantaine de neurotransmetteurs et des entainesde sous-types de réepteurs. Une terminaison pré-synaptique peut relâher plusieurstypes de neurotransmetteurs di�érents à la fois. Le mélange de moléules et d'ionsprésents dans la fente synaptique ne peut don être déodé que par une a�nité trèsspéi�que des neurotransmetteurs ave leurs réepteurs positionnés sur la terminai-son post-synaptique. L'appariement des neurotransmetteurs délenhe dans le neuronepost synaptique une série de réations himiques qui vont provoquer un potentiel post-synaptique exitateur ou inhibiteur.
potentiel 
d’action 
incident

signal 
émis

bouton 
terminal

neurotransmetteurs
vésicule 
synaptique

récepteurs

[Ca2+]

Fig. 2.13 � Shéma simpli�é d'une synapse. L'arrivée d'un potentiel d'ation entraine la libérationde neurotransmetteurs. Ceux-i vont s'appareiller aux réepteurs adéquats.2.3.2.2 La plastiité synaptique : une synapse opérationnelle dynamiqueDans un modèle de réseau de neurones impulsonnels tel que dérit préédemment,le poids synaptique se manifeste par l'amplitude du signal post-synaptique obtenu enréponse à un potentiel d'ation inident. Il est �xé lors de la phase d'apprentissage :une fois ette dernière terminée, sa valeur ne varie plus au ours du fontionnementdu réseau de neurones. Cependant dans le adre d'une mise en ÷uvre matérielle, lesmémoires permettant de stoker les valeurs de es poids synaptiques ne sont pas �xes.Elles relaxent progressivement au ours du temps. De plus, les données physiologiquesindiquent que le poids présenté par une synapse ortiale varie suivant son historique oules aratéristiques du signal inident. Les synapses biologiques présentent une plastiitéqui dépend de l'ativité du réseau sur une éhelle de temps variant de la milliseondeà quelques seondes : on parle de plastiité synaptique ou de synapse dynamique. Unetelle plastiité enrihit les propriétés du réseau de neurones. En e�et, du point de vuefontionnel, ette plastiité synaptique permet par exemple de séletionner quelles a-ratéristiques du signal inident, issu du neurone pré-synaptique, seront transmises au



Les réseaux de neurones impulsionnels 59neurone post-synaptique. Suivant sa loalisation dans le erveau, la synapse présenteune variété de omportement dynamique.La plastiité synaptique à ourt terme A l'arrivée d'une impulsion inidente,le poids synaptique dépend de la distribution temporelle des impulsions préédentes.On parle de plastiité à ourt terme (STP : Short Term Plastiity) [142℄, [143℄. Un telphénomène est dérit par le modèle de Varela et al. [144℄. Dans elui-i, l'amplitude dela réponse post-synaptique A(ti) à un instant ti obéit à la dynamique suivante :
A(ti) = A0.F.D1.D2(2.3)où A0 est une onstante désignant l'amplitude du signal post-synaptique après unelongue période sans exitation inidente ; F est le terme de failitation, D1 et D2 sontdeux termes de dépression. A haque impulsion inidente le terme de failitation estaugmenté d'une valeur f>1, puis déroit exponentiellement vers 1 ave une onstante detemps τF . A haque impulsion inidente les termes de dépression sont respetivementmultipliés par une valeur d1<1 et d2<1, puis relaxent exponentiellement vers 1 averespetivement une onstante de temps τD1 et τD2. d1 étant inférieur à d2 et τD1 étantinférieur à τD2.Le modèle proposé peut omporter plus ou moins de termes de dépression ou au-un terme de failitation. Cependant Varela et al. montrent que l'équation 2.3 déritsensiblement le omportement d'une synapse biologique. Ainsi le signal post-synaptiqueaquis sur une synapse biologique en réponse à un train d'impulsions distribuées suivantla loi de Poisson, et les résultats issus du modèle présenté i-dessus sont superposables(�gure 2.14).

2s

200 µV

Fig. 2.14 � Potentiel post-synaptique d'une synapse en réponse à un train d'impulsions répartiesselon la loi de Poisson ayant pour fréquene moyenne 4 Hz. Les traits pleins sont issus des mesuresexpérimentales, les points sont les valeurs obtenues par le modèle de Varela et al. Nous onstatons quequand l'intervalle ∆t est grand, le signal post-synaptique augmente. Par ontre quand l'intervalle ∆test faible, le signal post-synaptique diminue [144℄.Dans les expérimentations sur les synapses biologiques ou modélisées, les trains d'im-pulsions distribuées suivant la loi de Poisson sont régulièrement utilisés ar ils sont



60 Investigation d'une arhiteture adaptée aux nanotehnologiesles plus prohes des signaux impulsionnels observés dans les réseaux de neurones desorganismes vivants, ontrairement aux signaux de fréquene onstante. La probabilitéd'observer k impulsions dans une unité de temps est donnée par la relation suivanteP(k)=e−M .Mk/k ! où M est la fréquene moyenne du signal. La loi de Poisson déterminela répartition des impulsions dans le signal inident de manière à e que la fréquenemoyenne soit de M Hz.Cependant, notons que dans le as d'un train d'impulsions inident de fréqueneonstante, l'amplitude de la réponse post-synaptique atteint une valeur stabilisée (�gure2.15).
200 µV

1 sFig. 2.15 � Réponse d'une synapse à un signal inident de fréquene 10 Hz. Les traits pleins sont issusdes mesures expérimentales, les points sont les valeurs obtenues par le modèle de Varela et al. Pour unefréquene élevée la synapse présente une dépression. L'amplitude du potentiel post-synaptique onvergevers une valeur stabilisée [144℄.D'autre part, après un signal ayant induit une forte dépression, la réponse post-synaptique reouvre sa valeur initiale suivant une allure dérite par une exponentielledouble (�gure 2.16).
Fig. 2.16 � Reouvrement du signal post-synaptique après une dépression induite par un traind'impulsions inident d'une fréquene onstante de 20 Hz. L'amplitude de la réponse est normaliséepar la réponse initiale. Une approximation des données par une exponentielle double est plus prohedes données expérimentales qu'une approximation par une exponentielle simple [144℄.Comportement synaptique dépressif ou failitateur Suivant sa loalisation dansle erveau, la synapse peut présenter une plastiité de type failitateur ou dépressif [145℄.Dans un as la réponse à un signal de fréquene donnée est roissante, dans l'autre elleest déroissante.



Les réseaux de neurones impulsionnels 61Le modèle proposé par Markram et Tsodyks reouvre es deux omportements [146℄.Celui-i onsidère que la synapse est onstituée de ressoures exitables ou pas par uneimpulsion pré-synaptique. A l'instant t les ressoures se divisent en trois groupes : lesressoures atives qui ont été préédemment exitées par un potentiel d'ation, les res-soures inatives qui sont inhibées, et les ressoures à l'état reouvré qui sont disponiblespour une exitation par un potentiel d'ation ultérieur. La dynamique de es paramètresobéit au système d'équations suivant :
dR

dt
=

I

τrec
− USE · R · δ(t − tAP )(2.4)

dE

dt
= − E

τinact
+ USE · R · δ(t − tAP )(2.5)

I = 1 − R − E(2.6)où R, E et I sont respetivement les quantités de ressoures à l'état reouvré, à l'étatatif et à l'état inatif. τrec est la onstante de temps de reouvrement, τinact la onstantede temps de l'inativité, tAP est l'instant d'arrivée du potentiel d'ation pré-synaptiqueet USE est le taux de dépréiation de la synapse qui détermine la fration de ressouresreouvrées que haque impulsion va exiter.Le ourant post-synaptique est donné par la relation Isyn=ASE .USE.E où ASE est lepoids synaptique initial. Ainsi le ourant post-synaptique a la dynamique suivante : àhaque impulsion inidente arrivée à l'instant tAP le ourant est augmenté de ASE.USE.R(tAP ). Entre les impulsions, il subit une déroissane exponentielle de onstante detemps τinact.Dans e modèle, le omportement de synapse failitatrie est dérit pour des valeurs deUSE omprises entre 0,01 et 0,05 ; le omportement dépressif est dérit pour des valeursélevées de USE [146℄. A l'aide de e modèle Tsodyks et al. étudient les propriétés deplastiité à ourt terme de es synapses dépressives et failitatries (�gure 2.17) [147℄.
Temps (ms)Fig. 2.17 � Résultats de simulation d'un omportement synaptique. (A) Potentiel post-synaptiquegénéré par un train d'impulsion inident de fréquene 20 Hz transmis à travers une synapse dépressive.(B) Même signal que préédemment mais transmis à travers une synapse failitatrie [146℄.La plastiité synaptique à modulation temporelle relative Le poids synaptiquepeut également varier suivant le déalage temporel entre les impulsions pré-synaptique



62 Investigation d'une arhiteture adaptée aux nanotehnologieset post-synaptique [148℄, [149℄, [150℄ (�gure 2.18). Cette plastiité est appelée plasti-ité synaptique à modulation temporelle relative (STDP : Spike Timing DependentPlastiity).
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Fig. 2.18 � Quand le neurone post-synaptique émet un signal sur sa sortie, elui-i est égalementrétro propagé vers la synapse. L'amplitude du potentiel post-synaptique est fontion de la durée éouléeentre l'instant où le neurone post-synaptique envoie son signal et elui où le neurone pré-synaptiqueenvoie un signal à la synapse.Deux exemples sont présentés en �gure 2.19. Sur le premier shéma le poids synap-tique entre deux neurones est augmenté si le neurone post-synaptique émet une impul-sion après le neurone pré-synaptique, 'est la potentialisation à long terme (LTP : LongTerm Potentiation) ; et inversement le poids est diminué si le neurone post-synaptiqueémet un signal avant le neurone pré-synaptique, on parle de dépression à long terme(LTD : Long Term Depression).
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Fig. 2.19 � Exemples de deux règles de plastiités synaptiques présentant des potentiation et dé-pression à long terme [151℄. En absisse sont représentées les variations du poids synaptique. L'axe desordonnées représente les valeurs tpre-tpost.Les prinipaux types de plastiité mis en évidene dans les synapses biologiques ont



Notre approhe : l'implantation d'une synapse dynamique nanométrique 63été présentés. Mais la plastiité synaptique ne se limite pas aux propriétés présentées i-dessus. Le poids synaptique montre une variété de omportements dynamiques au oursde son fontionnement [151℄, [152℄. Ne pourrait-on pas utiliser des phénomènes de re-laxation présents à l'éhelle nanométrique pour implanter es phénomènes de plastiitésynaptique ? La problématique de notre sujet onsistera don en l'étude des phénomènesqui permettent d'implanter es méanismes synaptiques.2.4 Notre approhe : l'implantation d'une synapse dyna-mique nanométrique2.4.1 Les implantations de synapse dynamique sur siliiumLes synapses matérielles présentent des phénomènes de relaxation. Cependant eux-ine ressemblent pas forément aux phénomènes de relaxation mis en jeu dans les réseauxbiologiques.Des synapses ont été réalisées ave des apaités, mais es iruits sont très omplexes[153℄. Des implantations de synapse sur siliium utilisant des transistors à grille �ot-tante ont été proposées. Nous pouvons iter notamment le iruit ETANN élaboré entehnologie EEPROM, proposé par Holler et al. [154℄. Cependant dans ette propositionles poids ne sont pas mis à jour sur le hip. L'entrainement et l'ajustement des poidssynaptiques s'e�etuent sur un proesseur omplémentaire, puis ils sont transférés auiruit.D'autres propositions herhent à reproduire �nement les plastiités observées dansles synapses biologiques (STDP, STP,...). Nous pouvons iter plus partiulièrement Fusiet al. [155℄ qui réalisent une synapse en tehnologie CMOS 1.2 µm. La synapse oupeune surfae de 90 µ×70 µ. Chia et al. réalisent une synapse adaptative en siliium aveune tehnologie CMOS 1.5 µm [156℄. Le iruit présente une adaptation à ourt terme.Comme dans une synapse biologique le niveau stabilisé du ourant post synaptique estune fontion de la fréquene du signal d'entrée (�gure 2.20).Dans es di�érentes propositions l'implantation matérielle de la plastiité synaptiqueen tehnologie CMOS rélame de nombreux dispositifs.2.4.2 Le transistor organique+nanopartiules : notre proposition d'im-plantation de synapse dynamiqueLes propositions préédentes se aratérisent par des iruits oupant une surfaeimportante. Dans e travail nous herhons à obtenir un omportement identique aveun seul dispositif de dimensions plus réduites, et néessitant un e�ort de oneptionmoindre.Lors de mesures expérimentales sur un dispositif de notre hoix, nous reherheronsdes omportements similaires à eux présentés dans la partie 2.3.2. De plus une araté-ristique importante des synapses est le phénomène de relaxation du poids synaptique. A



64 Investigation d'une arhiteture adaptée aux nanotehnologies

Fig. 2.20 � Shéma du iruit de la synapse adaptive proposée par Chia et al.[156℄. Les transis-tors M3−M6 et la apaité Cf onstituent le blo failitateur du iruit synaptique. Les transistorsM11−M14 et la apaité Cd implantent le blo dépressif.l'éhelle nanométrique les phénomènes de relaxation pourraient réaliser ette propriété.Des mémoires organiques omposées de nanopartiules enserrées dans un omposéorganique on été démontrées [157℄, [158℄, [159℄. Dans de tels dispositifs les nanoparti-ules agissent omme des entres de rétention de harges. Nous herherons à réalisernotre synapse en nous inspirant d'une telle struture, les harges stokées dans les na-nopartiules réalisant le poids synaptique. Comme dans la Nanoell de Tour et al. [101℄,[102℄ présentée en hapitre 1, les nanopartiules sont dispersées sur une surfae sans uneontrainte d'organisation interne.2.5 ConlusionDe la omparaison des arhitetures envisageables (Von Neumann, reon�gurable,automates ellulaires, réseau de neurones) nous avons déduit que l'arhiteture neuro-nale serait très bien adaptée aux nanotehnologies. Les réseaux de neurones séduisentde par leur tolérane intrinsèque aux fautes, leur régularité topologique, et leur po-tentiel d'appliation. Nous nous sommes �xés sur les réseaux de type impulsionnel.Ces réseaux, prohes de leur modèle biologique utilisent des impulsions de ourant oude tension pour la ommuniation inter neuronale. En e�et à l'éhelle nanométriquesi les niveaux des signaux sont sujets au bruit, par ontre les aratéristiques tempo-relles sont bien déterminées. Dans un tel réseau la fontion synaptique gagnerait leplus d'une implantation nanométrique. Premièrement les tailles nanométriques permet-traient d'obtenir la densité importante requise par les synapses, ensuite l'implantation



Conlusion 65de la fontionnalité pourrait béné�ier de nouvelles aratéristiques présentes dans lesdispositifs nanométriques.Dans les réseaux de neurones biologiques la synapse est dynamique. Le poids synap-tique se aratérise par sa plastiité : sa valeur varie au ours de l'opération du réseausuivant l'ativité des neurones pré et/ou post synaptiques. De manière analogue nousherherons à implanter expérimentalement une fontion synapse dynamique aratéri-sée par la programmabilité en ligne de la valeur de son poids.Nous allons reherher expérimentalement la fontionnalité d'une synapse dynamique.Deux prinipes dirigeront notre investigation :� D'une part à l'éhelle nanométrique les dispositifs mémoires se aratérisent pardes temps de rétention ourts. Or ette propriété de relaxation de la synapse amé-liore les propriétés omputationnelles du réseau de neurones. Contrairement à ladémarhe habituelle nous voulons obtenir une mémoire ave un faible temps derétention et espérons pro�ter des e�ets de relaxation présents à l'éhelle nanomé-trique.� D'autre part le dispositif envisagé doit présenter des propriétés de transistor. Ene�et il doit pouvoir amener un gain au signal post-synaptique a�n de failiter lesinteronnetions vers les neurones.





Chapitre 3Implantation tehnologique

67



68 Implantation tehnologique3.1 IntrodutionDans ette étude nous voulons réaliser un dispositif ouplant le omportement d'unemémoire et le gain d'un transistor. L'e�et mémoire reherhé ne néessite pas un tempsde rétention élevé, n'oublions pas qu'une propriété importante de la synapse est saapaité à "oublier". Nous nous inspirons des travaux de Yang et son équipe. Celui-i a réalisé un dispositif mémoire omposé d'une ouhe de polymère ontenant desnanopartiules d'or enapsulées par des moléules de dodéanethiol [157℄, [160℄ (�gure3.1(a)). Il a observé un omportement bistable sur e dispositif : à partir d'un seuil entension d'une valeur de 6V le dispositif passe d'un état de basse ondutivité à un étatde haute ondutivité. Ce proessus est réversible si le dispositif est polarisé en inverse(�gure 3.1(b)).
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(a) (b)Fig. 3.1 � (a) Shéma du dispositif mémoire réalisé par Yang et al. [160℄. Une ouhe de matériaupolymère (polystyrène+DMA) ontenant des nanopartiules enapsulées par des moléules de dodéa-nethiol est insérée entre des életrodes en aluminium. (b) Caratéristique I-V du dispositif AL/Au-DTNP+DMA+PS/Al. Lors du premier balayage en tension on est dans un état de basse ondutivité (1).A partir d'une tension de 6V on passe à un état de haute ondutivité (2). On revient à l'état de basseondutivité par un balayage en tension inverse (3)[160℄.Notre dispositif aura une géométrie légèrement di�érente. Il s'agira d'un transistoren pentaène ave des nanopartiules enapsulées dans le anal onduteur (�gure 3.2).Alors que l'étude de Yang porte sur la stabilité du dispositif et son temps de rétention,nous allons observer le temps de relaxation du dispositif pour évaluer sa apaité àimplémenter une synapse dynamique. En e�et d'une part on peut s'attendre à e qu'enontr�lant l'état de harge des nanopartiules présentes dans le anal, on pourra modulerla ondutivité du système. D'autre part on peut ompter sur la relaxation des hargespour implémenter le aratère dynamique du poids synaptique. L'objetif est de réaliserun démonstrateur de prinipe pas forément nanométrique. Pour réaliser le dispositifnous allons d'abord e�etuer un dép�t de nanopartiules enapsulées par des moléules(enore appelées Moleular Proteted Clusters MPCs) sur une surfae d'isolant SiO2omprise entre deux életrodes d'or, puis nous allons reouvrir e dép�t d'une ouhede pentaène.



Les nanopartiules enapsulées 69
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Fig. 3.2 � Shéma du transistor pentaène ave des nanopartiules enterrées dans le anal onduteur.3.2 Les nanopartiules enapsuléesLes olloïdes de partiules d'or sont bien onnus depuis les travaux de Faraday surla synthèse d'hydrosols d'or en 1857. Ce sont des partiules d'or stabilisées en solutionaqueuse.Les nanopartiules ont tendane à s'agréger sous l'ation des fores de Van der Waals,pour éviter ela des moléules ioniques telles que des ions itrate ou des ions hloroau-rate AuCl−
4
sont adsorbées sur les surfaes des nanopartiules.Une grande avanée pour leur utilisation dans des dispositifs à l'état solide a été réali-sée en 1993 quand Giersig et ses ollègues ont déposé sur une surfae une monoouheordonnée de nanopartiules d'or enapsulées par des ions itrate ou des alanedithiols(haînes arbonées possédant deux groupements -SH)[161℄.Mais en 1994 Brust et ses ollègues élaborent un proédé de synthèse de nanopartiulesqui failite l'obtention d'un réseau ordonné sur une surfae [162℄. L'originalité de leurproédé réside dans le fait que la synthèse des nanopartiules et leur enapsulation pardes moléules thiolées s'opèrent simultanément. Ils obtiennent ainsi des partiules d'orde taille nanométrique sur la surfae desquels des monoouhes de moléules alanethiolont été déposées.Ces nanopartiules enapsulées appelées Moleular Proteted Clusters (MPCs) peuventêtre séhées sous forme de poudre et resolubilisées dans un solvant organique sans mo-di�ation de leur struture et sans qu'elles ne s'agrègent entre elles.Les moléules servant à enapsuler les nanopartiules sont désignées par le terme demoléules ligands. Les plus utilisées sont les moléules d'alanethiol ar elles formentdes monoouhes bien ordonnées sur l'or. Par un éhange de ligands on peut obtenir desnanopartiules possédant des fontionnalités himiques spéi�ques [163℄ (�gure 3.3).La propriété importante des MPCs est leur apaité à former des réseaux ompatssur des surfaes. Outre le dispositif mémoire réalisé par Yang, des transistors SET ontété réalisés en utilisant es omposés [164℄, [165℄ (�gure 3.4). Pour plus de renseigne-ments sur la synthèse et les propriétés des MPCs on peut onsulter la revue rédigée parDaniel et Astru [166℄.
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GrilleFig. 3.4 � Les életrodes sont dé�nies par lithographie életronique. Les pointes des életrodes desoure et drain font une inquantaine de nanomètres. L'életrode de grille une entaine de nanomètres.Le gap inter életrodes est de 30 nm. Sato et al. ont déposé trois nanopartiules enapsulées par desmoléules d'alanedithiol. Sur e dispositif ils observent des omportements de bloage de oulomb.3.3 Etat de l'art des modes de dép�t des nanopartiulesenapsuléesUne goutte de solution de MPCs enapsulés par des moléules d'alanethiol déposéesur une surfae, permet d'obtenir un réseau organisé de MPCs après évaporation dusolvant. Ce réseau peut être stabilisé en remplaçant les moléules d'alanethiols pardes moléules d'alanedithiols ('est à dire portant deux groupements -SH). Chaquegroupement -SH se lie alors à une nanopartiule [167℄, [168℄. Le �lm de MPCs peutd'abord être formé sur un subphase liquide tel que l'eau, ensuite à l'aide d'un tamponPDMS par exemple il peut être transféré sur un substrat solide [169℄, [170℄, [167℄.Le �lm peut également être formé diretement sur une surfae solide. Andrès etson équipe obtiennent ainsi un �lm ompat de nanopartiules enapsulées par desmoléules de dodeanethiol C12H25SH sur une surfae SiO2 de largeur 450 nm entredeux életrodes d'or d'épaisseur 30-40 nm haune [171℄. Une goutte de la solutionde nanopartiules enapsulées est d'abord déposée sur la surfae. Une fois le solvantévaporé, ils obtiennent une monoouhe ompate de MPCs. Ils proèdent ensuite àla stabilisation de leur réseau en remplaçant les moléules ligands par des moléulesd'aryldithiol. Cei s'e�etue en plongeant le substrat dans une solution de es moléules.Cependant pour améliorer la stabilité de la monoouhe sur le substrat il peut êtrenéessaire de fontionnaliser la surfae par des moléules d'arohage. Pour ela onutilise des moléules possédant deux extrémités réatives, l'une vis à vis du substrat,



Etat de l'art des modes de dép�t des nanopartiules enapsulées 71l'autre vis à vis des nanopartiules. Des groupements -SH ou -NH2 sont utilisés pouraroher les nanopartiules (�gure 3.5). Pour gre�er la moléule sur le substrat on uti-lisera un groupement trimethoxysilane -Si(OMe)3 si la surfae est un oxyde de siliium,ou un groupement -SH si on a une surfae d'or (�gure 3.6).
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(a) (b)Fig. 3.6 � (a) Les moléules utilisées pour les surfaes d'or sont des moléules à groupement -SH.La moléule perd un atome d'hydrogène quand elle s'arohe à la surfae. R désigne un groupementhimique -SH ou -NH2. (b) Les moléules d'arohage pour les surfaes d'oxyde de siliium sont desmoléules à groupement triméthoxysilane -Si(OCH3)3. Les atomes d'oxygène assurent la liaison avela surfae d'oxyde. R désigne un groupement himique -SH ou NH2.Snow et son équipe [172℄ proèdent à un dép�t de nanopartiules d'or enapsuléespar des moléules de hexanethiol CH3(CH2)5SH sur un réseau de miroéletrodes d'or.Ils utilisent une moléule d'arohage thiolée pour les életrodes d'or et une molé-ule à groupement silane pour la surfae de SiO2. Cette méthode de dép�t onsiste enquatre étapes de 15 mn haune. Trois étapes de fontionnalisation de la surfae par desmoléules et une étape de dép�t des nanopartiules. Entre haque étape l'éhantillonest nettoyé. La première étape onsiste à fontionnaliser les életrodes d'or. Pour elal'éhantillon est plongé dans une solution à 1% d'alanedithiol dans du hloroforme. Ilest ensuite nettoyé au hloroforme. Puis l'éhantillon est immergé dans une solution à5% de (3-meraptopropyl)trimethoxysilane SH(CH2)3Si(OMe)3 dans de l'heptane a�nde fontionnaliser le gap inter életrode. Il subit ensuite un nettoyage par de l'heptane.La troisième étape est une ré immersion dans la solution 1% d'alanedithiol dans duhloroforme. Ce bain enlève les moléules de (3-meraptopropyl)trimethoxysilane qui



72 Implantation tehnologiqueauraient éventuellement pu se lier aux életrodes en déplaçant les moléules dithiol dé-posées durant la première étape. L'éhantillon est ensuite nettoyé au hloroforme. Puisil est immergé dans une solution 0.50% de nanopartiules d'or dans du hloroforme.Cette étape est terminée par un nettoyage dans du hloroforme propre. Pour obtenirplusieurs ouhes l'éhantillon subit des bains alternés dans la solution d'alanedithiolet dans la solution de nanopartiules d'or (�gure 3.7).
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Fig. 3.7 � La surfae est reouverte d'une ouhe d'arohage puis une monoouhe peut-être dé-posée. On obtient des multiouhes en proédant de façon itérative.Les méthodes de dép�t préédentes présupposent des nanopartiules enapsulées pardes moléules d'alanethiol en milieu organique. Si on dispose de nanopartiules solubi-lisées en milieu aqueux, il est possible de les transférer dans un solvant organique nonmisible dans l'eau (tel le hloroforme ou le toluène). Pour ela on utilise une tehniquede transfert de phase. Typiquement il s'agit de mettre en présene dans une éprouvettela solution d'or olloïdale et la solution de moléules thiolées ave lesquelles on veut en-apsuler les nanopartiules. Ce milieu est agité en présene d'un atalyseur de phase. Cedernier est une alkylamine ou un sel d'alkylammonium dont la partiularité est d'être so-luble dans les deux phases. Au ours de l'agitation les atalyseurs passent dans la phaseaqueuse se lient aux nanopartiules et les transfèrent dans la phase organique. Dans laphase organique les ligands thiol dépouillent les nanopartiules de leurs atalyseurs detransfert en formant une liaison plus forte Au-S. Une revue omplète de es méthodesd'enapsulation par transfert de phase a été réalisée par Rao et ses ollègues [173℄. Uneautre méthode onsiste à mettre en présene les nanopartiules et les moléules thioléesdans un solvant ommun omme l'éthanol. Ainsi Andres et ses ollègues proèdent auremplaement des ions itrate par des moléules thiolées de la façon suivante [169℄ : 5ml d'une solution d'or olloïdale à 5×10−3 partiules/ml est lentement mélangée à 100
µl d'une solution à 20 mM de n-dodeanethiol dans l'éthanol pendant 20mn. Puis 30ml d'éthanol est rajouté à ette solution. Le mélange est laissé au repos pendant 2hpuis entrifugé à 3400 tours/mn pendant 1h. La solution surnageante est déantée etle préipité séhé à l'air pendant une nuit. Les nanopartiules enapsulées sont ensuitesolubilisées dans du n-hexane et peuvent être déposées sur une surfae.



Etat de l'art des modes de dép�t des nanopartiules enapsulées 73Un autre proédé onsiste à les déposer en phase aqueuse sur la surfae puis à pro-éder à leur enapsulation. La moléule d'arohage utilisée est alors une moléule àgroupement amine -NH2 (ou ammonium -NH+
3
) qui établit une liaison ionique ave lesions itrate adsorbés sur la nanopartiule d'or. A ause de la répulsion életrostatiqueentre les ions qui enapsulent les nanopartiules, on n'obtient pas un réseau ompatmais un réseau de nanopartiules régulièrement espaées. Cependant la densité du ré-seau peut être améliorée par des dép�ts suessifs de nanopartiules. Les ions itrate quirevêtissent les nanopartiules déposées sur la surfae sont d'abord remplaés par des mo-léules dithiol. Ces dernières serviront de ouhe d'arohage lors de dép�ts ultérieurs.Quand l'éhantillon subit un bain supplémentaire de nanopartiules, deux phénomènesontribuent à l'amélioration de la densité du réseau. D'une part les nanopartiules dudeuxième bain vont pouvoir se gre�er sur la surfae ar les nanopartiules préédem-ment déposées ne sont plus hargées négativement. D'autre part elles vont s'aroheraux moléules thiolées qui reouvrent les nanopartiules préédemment déposées.Suivant ette proédure Sato et son équipe déposent un réseau de nanopartiulesd'or sur une surfae de SiO2 [164℄. Ils utilisent l'APTMS (CH3O)3Si(CH2)3NH2 ommemoléule à groupement amine pour gre�er les nanopartiules. Le wafer est d'abordnettoyé par un bref plasma O2. Puis il est plongé dans une solution aqueuse de 2,3mM d'APTMS pendant 5mn pour fontionnaliser le SiO2. Il est riné deux fois à l'eaudistillée et séhé par �ux de N2. Cette étape se termine par un passage au four pendant30mn à une température de 120�C pour ativer la réation de gre�age sur la surfae. Ilsproèdent ensuite au dép�t des nanopartiules. Pour ela l'éhantillon est immergé dansune solution d'or olloïdale de taille 10 nm en phase aqueuse pendant 8 à 12 h. Il estriné par deux bains d'éthanol et séhé sous �ux de N2. Puis l'éhantillon est immergédans une solution à 5 mM de 1,6-hexanedithiol dans l'éthanol pendant 24 h a�n dedéposer une monoouhe de moléules dithiol sur les nanopartiules. Il est ensuite rinépar deux bains d'éthanol et séhé sous un �ux de N2. L'éhantillon peut alors subir unautre dép�t de nanopartiules dans les mêmes onditions que le préédent. En �gure 3.8on remarque que e proédé de dép�t permet d'obtenir un réseau relativement ompat.En proédant de façon itérative on peut améliorer le reouvrement de la surfae par desnanopartiules.
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Fig. 3.8 � Après un dép�t de nanopartiules en phase aqueuse sur une surfae aminée, Sato obtientun réseau non ompat(gauhe). Cependant une monoouhe de moléules alanedithiol sur la surfaedes nanopartiules peut servir de ouhe d'arohage pour d'autres nanopartiules. Après un autredép�t de nanopartiules, on obtient alors un réseau plus ompat (droite).



74 Implantation tehnologiqueSiquiera-Petri et ses ollègues proposent une fontionnalisation du SiO2 par une autremoléule à terminaison NH2, le (3-aminopropyl)trimethoxysilaneNH2(CH2)3Si(OMe)3 sans un passage ontraignant dans un four de reuit [174℄. Ilsobtiennent e dép�t sur un wafer siliium ouvert d'une ouhe de SiO2 de 1,5 nmd'épaisseur. Pour proédure de nettoyage le wafer est d'abord laissé 15mn dans un bainde dihloromethane puis plongé dans une solution d'ammoniaque (NH4OH)(25% envolume), d'eau oxygénée H2O2 (30% en volume) et d'eau distillée dans un rapport vo-lumique 1 :1 :5 à une température de 70�C pendant 20mn. Cette étape de nettoyage setermine par un lavage à l'eau distillée et un séhage sous �ux de N2. Le dép�t des mo-léules s'e�etue dans une solution à 1% de moléules (3-aminopropyl)trimethoxysilanedans du toluène pendant 4mn à une température de 60 ± 1�C. En�n les wafers sontnettoyés 5 fois au toluène puis séhés sous �ux de N2. Les életrodes d'or pourront su-bir une amination en utilisant des moléules de 2-aminoethanethiol (hlorhydrate). Cesmoléules forment des monoouhes stables sur les surfaes d'or [175℄.3.4 Protoole expérimental des éhantillons réalisésLes premiers dép�ts ont été réalisés sur une surfae de siliium non dopé surmontéd'une ouhe de 250 nm d'oxyde. Les dép�ts suivants sont réalisés sur un substrat sili-ium dopé p+ surmonté d'une ouhe d'oxyde de 200 nm. Les wafers sont nettoyés parun piranha (mélange de 20 ml d'eau oxygénée et 40 ml d'aide sulfurique ; attentionmélange fortement exothermique ; le mélange ave des solvants organiques - aétone,alool d'isopropyle, et. - ausera une explosion) puis un plasma O2. Après es traite-ments l'angle de ontat de l'eau ave le siliium est de 30�, e qui est élevé. Cettevaleur pourrait peut-être s'expliquer par la rugosité du substrat. Mais elle-i n'a pasété mesurée. Des plots d'or sont ensuite déposés sur le substrat par évaporation sousvide UHV. Nous utilisons une grille de mirosope à transmission pour masque (�gure3.9(a)). Une ouhe de titane d'épaisseur 200 Å est d'abord déposée, elle sert de ouhed'arohage. Ensuite un dép�t d'or d'épaisseur 2000 Å est réalisé. Les plots d'or ontdes �tés de 113 µm. La largeur du gap inter életrodes est de 12 µm (�gure 3.9(b)).
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SiO2

SiO2(a) (b)Fig. 3.9 � (a) Shéma de la grille de mirosope utilisée de référene G200HS Fine Square Mesh. (b)Shéma d'un plot d'or sur un éhantillon. H=113 µm , B=12 µm, P=125 µm.



Protoole expérimental des éhantillons réalisés 75Nous utiliserons des nanopartiules synthétisées par la soiété SIGMA ref(G 1652)de diamètre 20 nm en solution aqueuse. Elles sont stabilisées par des ions itrate etsolubilisées dans un solvant polaire H2O pour éviter leur agrégation. Ces solutions sontpréisément omposées de 0,01%HAuCl4 en suspension dans 0,01% d'aide tanique ave0,04% de itrate de trisodium, 0,26mM de arbonate de potassium et 0,02% d'azoturede sodium.Les moléules ligands utilisées seront des moléules 1,8-otanedithiols et 1-4 ben-zènedithiols (�gures 3.10 et 3.11). Ces moléules serviront aussi de moléules d'aro-hage sur les életrodes ave également la moléule de 2-aminoethanethiol (hlorhy-drate) (�gure 3.12). Les moléules utilisées pour la fontionnalisation du gap isolantentre les életrodes seront le (3-Meraptopropyl) trimethoxysilane C6H16O3SSi et le (3-aminopropyl)trimethoxysilane NH2(CH2)3Si(OMe)3 (�gures 3.13 et 3.14). Les solvantsseront l'aétone, l'éthanol, et le hloroforme. Pour l'ensemble des dép�ts nous utiliseronsdes �aons de apaité 10 ml. Les expérienes sont réalisées sous atmosphère N2. espae
HS SH

Fig. 3.10 � Moléule de 1,4-benzènedithiol, C6H6S2, M=142.24g/mol.espae
S

H S

H Fig. 3.11 � Moléule de 1,8-otanedithiol, C6H18S2, M=178.35g/mol.espae
SH

H2N

Fig. 3.12 � Moléule de 2-Aminoethanethiol, C2H7NS, M=77.14g/mol.
Si

O

OO
CH3

HS

CH3

CH3 Fig. 3.13 � Moléule de 3-Meraptopropyl trimethoxysilane,SH(CH2)3Si(OMe)3, M=196.34 g/mol.
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Si

O

OO
CH3

H2N

CH3

CH3 Fig. 3.14 � Moléule de 3-aminopropyltrimethoxysilane, NH2(CH2)3Si(OCH3),M=179.29g/mol.3.4.1 Dép�ts réalisés par fontionnalisation des surfaes par des mo-léules thioléesNous avons d'abord réalisé des dép�ts en utilisant des moléules à groupement thiolpour fontionnaliser les surfaes. Nous utilisons le wafer au substrat de siliium nondopé ave un oxyde de 250 nm. Six éhantillons ont été réalisés. Sur quatre éhantillonsseules les életrodes sont tapissées de moléules d'arohage : sur les éhantillons 1 et2 les moléules d'arohage sont des 1,8-otanedithiols, sur les éhantillons 3 et 4 esont des 1,4-benzènedithiols. Nous supposons alors que les nanopartiules enapsuléesvont former un �lm entre les életrodes en roissant à partir de elles-i. Les nano-partiules déposées sur les éhantillons 1 et 2 sont enapsulées par des moléules de1,8-otanedithiol. Celles déposées sur les éhantillons 3 et 4 sont enapsulées par des mo-léules de 1,4-benzènedithiols. Nous disposons de nanopartiules en phase aqueuse. Leurenapsulation par les moléules ligands peut s'e�etuer soit avant le dép�t sur la surfae(éhantillon 1 et 3) soit au ours du dép�t(éhantillon 2 et 4). Sur les éhantillons 5Aet 5B les életrodes et le gap sont fontionnalisés par des moléules thiolées. Le gap esttapissé par des moléules de (3-meraptopropyl)triméthoxysilane SH(CH2)3Si(OMe)3 etles életrodes par des moléules d'otanedithiol. Sur es derniers éhantillons les nano-partiules utilisées sont enapsulées par des moléules de 1,8-otanedithiol. Un shémaréapitulatif des manipulations e�etuées est disponible en �gure 3.15.L'éhantillon 1 Cet éhantillon est plongé dans une solution 10−2 − 10−3M de 1,8-otanedithiol dilué dans 5 ml d'éthanol pendant 48h a�n de fontionnaliser les éle-trodes. Ensuite 500 µl d'or olloïdal 20 nm est ajoutée à ette solution. Pour permettrel'enapsulation des nanopartiules et leur dép�t sur le substrat l'éhantillon est laisséune nuit dans e mélange sous atmosphère N2.L'éhantillon 2 Cet éhantillon subit une étape de thiolation des életrodes identiqueà elle de l'éhantillon 1. Ensuite nous proédons à l'enapsulation des nanopartiulespar les moléules d'otanedithiol. 500 µl de solution aqueuse d'or olloïdale 20 nm estdiluée dans 5 ml d'aétone. Puis ette solution est traitée par 100 µl de dodeanethiol.L'éhantillon 2 est plongé dans ette solution de nanopartiules enapsulées pendantune nuit sous atmosphère N2 pour permettre le dép�t des nanopartiules sur le substrat.
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Fig. 3.15 � Shéma réapitulatif des protooles des éhantillons ayant subi un dép�t de moléulesthiolées.



78 Implantation tehnologiqueLes éhantillons 3 et 4 Sur es éhantillons les életrodes vont subir une thiolationpar des moléules de 1,4-benzènedithiol. Pour ela les éhantillons baignent haun dansune solution 10−2 − 10−3 M de 1,4-benzenedithiol diluée dans 5 ml d'éthanol pendant48 h. L'étape de dép�t des nanopartiules est di�érente pour haque éhantillon. 500
µl d'or olloïdal 20 nm est ajouté au bain de l'éhantillon 3. Ce dernier est laissé dansette solution pendant une nuit sous atmosphère N2. Pour l'éhantillon 4, les nanopar-tiules sont d'abord enapsulées par le 1,4-benzènedithiol. 10 mg de 1,4-benzenedithiolsont solubilisés dans 4 ml d'éthanol puis 500 µl d'or olloïdal 20 nm est ajouté à ettesolution. L'éhantillon 4 est plongé dans e bain de nanopartiules enapsulées et laissé48 h sous atmosphère N2. A l'issue de es étapes haque éhantillon subit un lavageau hloroforme, à l'aétone et à l'eau déionisée pour enlever les exès de olloïdes, dedithiol et de sels. Les éhantillons sont ensuite séhés sous �ux de N2.Les éhantillons 5A et 5B Ces éhantillons vont subir une fontionnalisation du gapinter életrodes. Ils sont d'abord plongés dans une solution de 100 µl de 1,8-otanedithioldilué dans 10 ml de hloroforme pendant 15 mn a�n d'obtenir une thiolation des éle-trodes. Ensuite vient l'étape de thiolation du gap isolant. Les moléules de merap-topropyl SH(CH2)3Si(OMe)3 sont évaporées sous vide à 0.2 torr sur l'éhantillon 5Apendant 15 mn. L'éhantillon 5B subit e dép�t de moléules en phase liquide dans unesolution de 250 µl de silane dilué dans 10 ml d'hexane pendant une durée de 15 mnégalement. Puis les éhantillons 5A et 5B sont haun plongés dans une solution de 100
µl de 1,8-otanedithiol dilué dans 10 ml de hloroforme pendant une nuit. Ce deuxièmebain permet de reonstituer la ouhe d'otanedithiol déposée sur les életrodes. Celle-ipeut avoir été abîmée par le dép�t des moléules de meraptopropyl. Les éhantillonssont rinés au hloroforme, puis ils subissent le dép�t de nanopartiules. Ils sont plon-gés pendant 5 mn dans une solution omposée de 500 µl d'or olloïdal 20 nm diluéedans 5 ml d'aétone sous atmosphère N2. Les éhantillons sont �nalement rinés auhloroforme.3.4.2 Dép�ts réalisés par fontionnalisation des surfaes par des mo-léules aminéesNous réalisons trois autres éhantillons en utilisant des moléules à groupement aminepour fontionnaliser le gap inter életrodes. Nous utilisons le wafer au substrat de sili-ium dopé p+ pour pouvoir étudier l'in�uene d'une tension de grille sur le �lm formé.Les életrodes de l'éhantillon 6 seront fontionnalisées par des moléules thiolées, surles deux autres éhantillons les életrodes porteront des groupements amine. Les dé-p�ts se déroulent de la façon suivante : les életrodes sont fontionnalisées ; puis le gapest aminé par des moléules de (3-aminopropyl)trimethoxysilane ; les nanopartiules enphase aqueuse sont ensuite déposées sur la surfae. Nous proédons alors à leur enap-sulation par des moléules ligands. La �gure 3.16 montre un shéma réapitulatif desmanipulations e�etuées.
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Fig. 3.16 � Shéma réapitulatif des protooles des éhantillons ayant subi un dép�t de moléulesaminées.



80 Implantation tehnologiqueL'éhantillon 6 Cet éhantillon subit une thiolation des életrodes et une aminationdu gap. Pour fontionnaliser les életrodes, le wafer métallisé est plongé pendant 5hdans une solution dégazée de 100 µl de 1,8-otanedithiol diluée dans 10 ml d'éthanol.Puis l'éhantillon est lavé trois fois à l'alool et séhé sous �ux de N2. Nous mesuronsun angle de ontat ave l'eau de 70 ± 2�sur l'or ayant subi une thiolation. Ce quiest ohérent ave la littérature [176℄. Ensuite nous proédons à la fontionnalisationdes gaps inter életrode. Le gap est aminé par réation ave une solution de 100 µlde (3-aminopropyl)trimethoxysilane NH2(CH2)3Si(OMe)3 diluée dans 40 ml de toluèneportée à une température de 70�C pendant 10 mn. Il est lavé au toluène puis à l'alool,et séhé sous �ux de N2. On observe un �lm visible en surfae de notre éhantillon. Lesmoléules ont surement polymérisé, ei sera on�rmé par les images MEB. L'angle deontat de l'eau sur le siliium est de 37�. Puis l'éhantillon est plongé dans 5 ml de lasolution aqueuse d'or olloïdal 20 nm durant une nuit sous atmosphère N2. L'éhantillonest lavé à l'eau déionisée puis à l'alool pour enlever les traes de olloïdes en exès.Il est ensuite séhé sous �ux de N2. On proède alors à l'enapsulation des nanopar-tiules par traitement ave le 1,8-otanedithiol. L'éhantillon est plongé pendant 5 hdans une solution dégazée de 100 µl de 1,8-otanedithiol dans 10 ml d'éthanol. L'éhan-tillon est lavé trois fois à l'alool puis séhé sous atmosphère N2. Ces étapes de dép�t etd'enapsulation des nanopartiules seront identiques pour tous les éhantillons suivants.L'éhantillon 7 Cet éhantillon subit un dép�t de moléules à groupement amine surles életrodes et dans le gap. La première étape est la fontionnalisation des életrodespar des moléules de 2-aminoethanethiol (hlorhydrate). L'éhantillon est plongé pen-dant 5 h dans une solution dégazée de 2-aminoethanethiol (hlorhydrate) dans l'éthanol(100 mg dans 10 ml). Il est ensuite lavé trois fois à l'alool, puis séhé sous �ux deN2. Le gap inter életrodes est ensuite aminé par réation ave une solution de 100 µlde (3-aminopropyl)trimethoxysilane NH2(CH2)3Si(OMe)3 dilué dans 40 ml de toluèneportée à une température de 70�C pendant 10 mn. L'éhantillon est lavé au toluènepuis à l'alool. Il est ensuite séhé sous �ux de N2. On observe la présene d'un �lm depolymère visible en surfae. La mesure de l'angle de ontat ave l'eau sur un bout desiliium de notre wafer donne une valeur de 37�. On proède ensuite au dép�t des nano-partiules sur le substrat et à leur enapsulation par des moléules de 1,8-otanedithiol,selon le proédé dérit pour l'éhantillon 6.L'éhantillon 8 Cet éhantillon subit des étapes identiques à l'éhantillon 7, si en'est que l'amination du gap inter életrodes s'e�etue dans des onditions parfaitementanhydres, 'est à dire en absene totale d'eau, pour éviter la polymérisation [174℄. Pourela le toluène est séhé par agitation sur tamis moléulaire. Le gap est aminé parréation ave une solution de 50 µl de (3-aminopropyl)trimethoxysilane dilué dans 40ml de toluène portée à une température de 60�C pendant 4 mn. L'éhantillon estlavé au toluène puis à l'alool sous ultrasons. Il est ensuite séhé sous �ux de N2. On



Caratérisation des éhantillons 81n'observe pas de polymère visible en surfae. L'angle de ontat ave l'eau est de 19�surle siliium, e qui est en aord les résultats de Siquiera-Pétri.3.5 Caratérisation des éhantillonsNos éhantillons seront imagés par miroopie életronique à balayage ave une ten-sion d'aélération de 15 kV. Les mesures életriques seront réalisées aves un agilent HP4155C ave un prober sous pointe dans une boîte à gant à 1ppm de O et H2O.3.5.1 Ehantillons ayant subi une thiolation : éhantillons 1, 2, 3, 4,5A, 5BLes images MEB ne montrent pas de dép�t de nanopartiules sur l'ensemble del'éhantillon 1. Sur l'éhantillon 2 on observe un dép�t très loalisé des nanopartiules.Celles-i forment un �lm d'épaisseur irrégulière (�gures 3.17(a) et (b)). Les aratéris-tiques életriques obtenues sur trois paires d'életrodes di�érentes on�rment es obser-vations (�gure 3.18). En e�et les ondutivités du système életrodes + �lm mesurées sures trois dispositifs sont de 1,41×10−9S.m−1, 2,9×10−10 S.m−1, et 1,14×10−10S.m−1.
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(a) (b)Fig. 3.17 � (a) Image MEB de l'éhantillon 2. On observe un dép�t très loalisé. (b) Grossissementd'une zone de dép�t sur l'éhantillon 2. Bien que le �lm soit irrégulier on observe un réseau 2D denanopartiules sur des aires d'un peu plus de 200 nm2. On observe que les nanopartiules peuventégalement s'agréger entre elles.Sur l'éhantillon 3 le dép�t s'est loalisé sur les életrodes d'or (�gures 3.19(a) et(b)). Les nanopartiules y forment des agrégats. Les mesures életriques ne montrentpas de aratère onduteur entre les életrodes.
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(a) (b)Fig. 3.19 � (a) Image MEB de l'éhantillon 3. Les points blans sur les plots d'or sont des amas denanopartiules. (b) Un grossissement d'un plot d'or de l'éhantillon 3 montre que les nanopartiulesforment des agrégats de forme irrégulière. A l'image les nanopartiules déposées se détahent bien dela surfae d'or qui est plus sombre.Sur l'éhantillon 4 il y a également très peu de dép�t. Cependant à de rares endroits,des paires d'életrodes ont pu être reliées par un �lm (�gure 3.20). Ce que on�rme laaratéristique életrique en �gure 3.21. La ondutivité est de 7,01×10−7S.m−1. Elleest plus importante de trois ordres de grandeur que elles mesurées sur les dispositifs del'éhantillon 2. Le dispositif sur lequel porte ette ondutivité n'a pas été imagé. Cepen-dant on peut supposer que ette valeur est liée à un �lm de nanopartiules d'épaisseurplus importante que eux déposés sur les dispositifs de l'éhantillon 2. Les images MEBdes éhantillons 5A et 5B ne montrent respetivement auun dép�t de nanopartiules.
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Fig. 3.20 � Image MEB prise sur l'éhantillon 4. Sur et éhantillon il y a eu très peu de dép�t denanopartiules. Cependant à de rares endroits un tapis de nanopartiules a pu relier deux életrodes.
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Fig. 3.21 � Caratéristique Ids-Vds aquise sur un dispositif présentant un dép�t similaire à eluimontré en �gure préédente. La ondutane est de 7,01×10−7S.m−1. Elle est plus élevée que surl'éhantillon 2 en e�et l'épaisseur du �lm nanopartiules + moléules déposé est plus importante.Ces résultats indiquent que les nanopartiules d'or ont bien été déposées sur les éhan-tillons 2, 3 et 4. Cependant on obtient un dép�t très loalisé. Le meilleur reouvremententre les életrodes a été obtenu quand le dép�t a été préédé d'une enapsulation desnanopartiules par des moléules d'otanedithiol dans de l'aétone (éhantillons 2 et 4).Le dép�t d'une monoouhe au préalable dans le gap devrait améliorer le gre�age desnanopartiules entre les életrodes, mais notre tentative ave une monoouhe de molé-ules de meraptopropyl n'a pas été onluante. Pour obtenir un dép�t de es moléulesdans le gap il aurait sans doute fallu que ette étape dure plus de 15 mn. On a obtenude meilleurs résultats sur les dispositifs où des moléules aminées ont été utilisées.3.5.2 Ehantillons ayant subi une amination : éhantillons 6, 7, 8Sur tous es éhantillons nous avons obtenu un bon reouvrement de notre surfae.Les images de l'éhantillon 6 montrent un dép�t important de nanopartiules (�gures



84 Implantation tehnologique3.22(a) et (b)). Les tahes blanhes indiquent que des moléules ont polymérisé sur lasurfae. Il s'agit d'un dép�t non homogène : les nanopartiules forment un réseau om-pat à ertains endroits, mais elles s'organisent préférentiellement en strutures linéaires.L'éhantillon 6 a subi une thiolation des életrodes et une amination du gap. Son tauxde reouvrement important est sans doute du au fait que la liaison Au-S est une liaisonovalente et la liaison Au-NH2 est une liaison ionique plus faible. Des nanopartiulesd'or déposées sur les moléules thiolées ont pu être arrahées de la surfae des életrodespar des mouvements du �uide. Elles se seraient agrégées à d'autres nanopartiules dela solution d'or olloïdale, augmentant ainsi le taux de reouvrement du substrat. Lesmesures menées sur les dispositifs appartenant à l'éhantillon 6 indiquent un faible e�etde la tension de grille sur la aratéristique Ids − Vds (�gure 3.23).
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Fig. 3.22 � (a) Image MEB prise sur l'éhantillon 6. Des deux �tés du adre on a les életrodesd'or. Les tâhes blanhes sont des amas de polymères.(b) Grossissement du anal inter-életrode. Lesnanopartiules forment un réseau d'une seule épaisseur, ompat par endroits, ave une organisationpréférentiellement linéaire.
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Fig. 3.23 � Caratéristiques Ids-Vds pour Vgs= 0 V, 10 V, 20 V et 30 V aquises sur unepaire d'életrodes de l'éhantillon 6. L'e�et de la tension de grille sur la aratéristique sature àVgs=30 V. Les ondutivités mesurées sont respetivement de 6,03×10−11S.m−1, 5,6×10−11S.m−1,5,7×10−11S.m−1 et 5,6×10−11S.m−1.



Caratérisation des éhantillons 85Les images des éhantillons 7 et 8 montrent un reouvrement moins important dessurfaes. Les nanopartiules ne s'organisent pas en réseau ontrairement à e qui a étéobservé sur l'éhantillon 6. Elles sont plut�t espaées entre elles ou alors elles forment desagrégats dans le gap ou sur les életrodes. Les images de l'éhantillon 7 indiquent qu'ily a eu polymérisation des moléules de (3-aminopropyl)trimethoxysilane (�gures 3.24).Ce qui n'a pas été observé sur l'éhantillon 8 (�gure 3.25) : le respet des onditionsparfaitement anhydres permet d'éviter e phénomène. Sur les éhantillons 7 et 8 nousn'avons pas observé de �lms reliant les életrodes entre elles. Les mesures életriques nemontrent pas de aratère onduteur.
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Fig. 3.24 � (a) Image MEB prise sur l'éhantillon 7. Des deux �tés du adre on a les életrodesd'or. Il semble y avoir un dép�t ompat de nanopartiules. (b) Grossissement de la marhe surfaeisolante-plot d'or. On observe que les nanopartiules sont très espaées sur la surfae. Cependant àertains endroits ils peuvent former des agrégats. On remarque également des moléules polymérisées.
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(a) (b)Fig. 3.25 � (a) Image MEB de l'éhantillon 8. On observe des amas de nanopartiules sur toute lasurfae. Cependant le �lm n'est pas assez ompat pour obtenir un ourant életrique. (b) Grossissementdu anal inter-gap montrant un réseau non ompat de nanopartiules.



86 Implantation tehnologique3.5.3 Disussion sur es proédés de dép�tLes dép�ts utilisant des moléules aminées dans le gap inter-életrode ont un meilleurreouvrement que les dép�ts utilisant des moléules thiolées. Nos proédés de dép�t ontpermis l'obtention de �lms nanopartiules + moléules disontinus sur des gaps interéletrodes de 12 µm. Cependant ertains �lms peuvent présenter une organisation 2Dsur une surfae de 200-300 nm2 (éhantillons 2 et 6). On peut penser qu'en réduisantla dimension du gap on obtiendrait un �lm 2D reliant les életrodes. Cependant uneorganisation ompate des nanopartiules n'est pas reherhée dans ette étude arelles-i servent avant tout à stoker des harges. Nous ne souhaitons pas un ourant deondution entre elles. Les mesures életriques réalisées sur les dispositifs de l'éhantillon2, présentent une ondutivité très faible. D'une part les agrégats de nanopartiulesne sont pas de taille su�samment importante pour relier les életrodes. D'autre partles moléules ligands ont un aratère isolant qui limite la ondution. Ensuite nousproédons à la réalisation �nale du dispositif transistor pentaène+nanopartiules.3.6 Réalisation du dispositif transistor pentaène + nano-partiulesParmi toute la gamme de semi-onduteurs organiques disponibles nous avons hoisile pentaène ar 'est elui qui est le mieux maîtrisé. En e�et son évaporation est bienontr�lée. De plus les transistors à base de pentaène sont parmi les meilleurs transis-tors organiques en termes de performane [177℄. Nous allons réaliser trois éhantillons :un éhantillon reouvert d'une SAM, de nanopartiules enapsulées et de pentaène,et deux éhantillons témoins. A�n d'évaluer l'e�et des nanopartiules sur les proprié-tés életriques du dispositif, nous aurons un éhantillon A qui ne subira qu'un dép�tde pentaène. Nous hoisirons un éhantillon parmi eux dérits dans la partie 3.4.2et nous le reouvrerons de pentaène. Il sera renommé éhantillon B. En�n nous réa-liserons également un éhantillon C sur lequel nous ferons un dép�t de nanopartiulessans le dép�t préalable d'une ouhe d'arohage sur le wafer et sans enapsulationdes nanopartiules. Cei pour évaluer l'in�uene des moléules ligands et de la ouhed'arohage sur la répartition des nanopartiules et la ondution du dispositif.l'éhantillon A Pour et éhantillon ainsi que pour l'éhantillon B Nous utilisons unwafer identique à eux utilisés pour les éhantillons 6, 7, 8. C'est à dire un substratdopé p+ surmonté d'une ouhe d'oxyde de 200 nm. Le proédé de fabriation du wafersuit le protoole dérit dans la partie 3.4. Cet éhantillon ne va subir qu'un dép�t depentaène sur sa surfae.L'éhantillon B L'objetif de l'étude n'est pas d'obtenir un réseau ompat de nano-partiules on n'utilisera don pas l'éhantillon 6. L'éhantillon 7 présentant une quantité



Réalisation du dispositif transistor pentaène + nanopartiules 87importante de moléules polymérisées, notre hoix se tourne vers l'éhantillon 8. Celui-iva subir un dép�t de pentaène en ompagnie de deux éhantillons témoins A et B.L'éhantillon C Le dép�t se déroule de la façon suivante : une goutte de solution ol-loïdale d'or 20 nm est déposée sur le substrat. Puis l'éhantillon est laissé au ontat del'air une nuit à température ambiante. Les nanopartiules se déposent progressivementau ours de l'évaporation du solvant. L'éhantillon est ensuite plongé déliatement (etsans ultrasons) dans un bain d'isopropanol puis d'eau déionisée pour enlever les traesdes stabilisateurs (itrate et sels). Il est ensuite séhé sous �ux de N2. Les images parmirosopie életronique indiquent que les nanopartiules forment des agrégats sur toutela surfae (�gures 3.26(a) et (b)).
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(a) (b)Fig. 3.26 � (a) Image MEB de l'éhantillon C après le dép�t de nanopartiules et avant le dép�t depentaène. Les nanopartiules forment des agrégats sur toute la surfae. (b) On observe des amas denanopartiules sur la surfae d'oxyde et sur l'életrode d'or.La ouhe de pentaène est déposée sur les éhantillons par évaporation dans unbâti. Le dép�t s'e�etue dans une eneinte plaée sous vide (�gure 3.27). Le matériauà déposer en ouhe mine est disposé dans un reuset. Celui-i est alors plaé dansune naelle métallique. Par l'intermédiaire d'une pompe primaire (pompe à palettesou pompe sèhe) et d'une pompe seondaire (pompe turbo moléulaire), l'eneinte estensuite amenée à un vide seondaire de l'ordre de 10−6 - 9,5×10−7Torr. Une fois evide atteint, la naelle est parourue par un ourant életrique de l'ordre de 16 A (etteopération peut être ontr�lée manuellement ou pilotée par ordinateur). Le passage duourant életrique va provoquer un éhau�ement du reuset et par onséquent la su-blimation du matériau organique. Ce dernier se ondense sur le substrat plaé à unevingtaine de entimètres au dessus du reuset. Lors de notre dép�t la vitesse d'évapora-tion est de 0,1 nm/se. La ouhe de pentaène déposée fait une trentaine de nanomètresd'épaisseur. Elle est mesurée à l'aide d'une balane à quartz intégrée au bâti. Celle-i estomposée d'une tige de quartz au sommet de laquelle se trouve une petite ellule où sedéposent les partiules en suspension dans le bâti. Lorsque la ellule est vide, le système



88 Implantation tehnologiqueosille selon une fréquene propre mesurable. Après avoir reueilli, dans la ellule, lespartiules déposées sur un �ltre, la masse du système augmente et provoque don unelégère déroissane de la fréquene naturelle d'osillation. Cette valeur est on�rmée parune mesure par pro�lométrie.
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Fig. 3.27 � shéma de prinipe d'un bâti d'évaporation par e�et joule
3.7 ConlusionNous avons réalisé un dispositif transistor dont le anal de ondution est onsti-tué d'une ouhe de nanopartiules enterrée dans du pentaène. Nous avons d'abordtenté un gre�age des nanopartiules sur la surfae de l'oxyde de grille SiO2 par desmoléules thiolées sans obtenir un reouvrement signi�atif de la surfae. Par ontre enfontionnalisant la surfae d'isolant par des moléules aminées nous avons obtenu unerépartition régulière de nanopartiules dans le gap inter életrodes. Exepté sur l'un denos éhantillons, e réseau n'est pas su�samment ompat pour observer un ourant deondution entre les nanopartiules. Cei n'est pas gênant ar es nanopartiules jouentle r�le de entre de rétention de harge, la ondution étant assurée par la ouhe depentaène qui sera ensuite déposée.Une fois le dép�t de nanopartiules obtenu nous avons proédé au dép�t de la ouhede pentaène. Nous avons séletionné un des éhantillons préédemment fabriqué puislui avons fait subir une évaporation de e matériau organique, 'est l'éhantillon B. Nousavons aussi réalisé deux éhantillons témoins : un éhantillon A qui a subi uniquementun dép�t de pentaène, et un éhantillon C qui a subi un dép�t de nanopartiules (maissans fontionnalisation de l'oxyde de grille) et de pentaène. Le tableau 3.1 présente un



Conlusion 89réapitulatif des éhantillons fabriqués.
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Tab. 3.1 � Tableau réapitulatif sur les éhantillons fabriqués.
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92 Caratéristiques életriques : transistor et mémoire4.1 IntrodutionDans e hapitre nous montrons que notre dispositif est à la fois un transistor etune mémoire. Ces deux aspets sont étudiés. Nous aratérisons d'abord les propriétésde transistor des dispositifs appartenant aux éhantillons A, B, C dérits au hapitrepréédent. Nous étudions ensuite leurs aratéristiques de fontionnement en mode mé-moire. Ainsi les inétiques de retour à l'équilibre après une "ériture" de la mémoiresont mesurées.4.2 Propriétés transistor du dispositif4.2.1 Protoole expérimentalLes tests préliminaires à ette ampagne de mesures ont montré que, sur les éhan-tillons B et C, des aquisitions expérimentales sur un dispositif induisent des piégeagesde harge sur elui-i mais également sur ses voisins. En e�et les dispositifs ne sontpas isolés entre eux. Par onséquent les életrodes de haque dispositif étudié sur eséhantillons sont mises à la masse pendant 300s avant d'e�etuer nos aquisitions. Ceipour évauer les harges piégées, et avoir le même état initial avant les mesures. Cestests ont également montré que les e�ets apaitifs sont négligeables sur l'éhantillon A.Les mesures sur et éhantillon ne sont don pas préédées d'une mise à la masse deséletrodes.Ensuite sur haque dispositif, avant toute aquisition de aratéristiques életriques,nous réalisons d'abord un point de mesure des ourants Ids et Igs d'une durée de 4mspour la on�guration de tension Vds=Vgs=-20V. Cette valeur sert de référene pourrevenir à un même état initial. La durée de la mesure est réduite a�n de s'a�ranhir dese�ets apaitifs dans le dispositif. Les aratéristiques suivantes sont alors aquises :� l'allure du ourant drain-soure Ids en fontion de la tension drain-soure Vdsappliquée, ave une tension de grille Vgs �xée à -20V,� puis l'allure du ourant drain-soure Ids en fontion de la tension de grille Vgsappliquée, ave une tension drain-soure Vds �xée à -20V,� et en�n une ourbe de harge Ids(t) pour Vgs et Vds �xés à -20V.Des aratéristiques montrant l'évolution du ourant drain-soure Ids en fontion dela tension drain-soure Vds appliquée pour des tensions de grille variables ont égalementété aquises sur des dispositifs de haque éhantillon.4.2.2 Résultats4.2.2.1 Résultats statistiquesNos résultats onernent une trentaine de transistors sur haque éhantillon.Sur l'éhantillon A (pentaène), les ourants Ids(Vgs=Vds=-20V) mesurés varient entre



Propriétés transistor du dispositif 93-0,27nA et -32,2nA (�gure 4.1(a)). Nous supposons que le dép�t de pentaène n'est pasuniforme sur le wafer. La répartition spatiale des ourants mesurés va dans e sens (�-gure 4.1(b)). En e�et lors de l'évaporation du pentaène les éhantillons n'étaient pasplaés sous le même angle par rapport au reuset. Le ourant de fuite Igs(Vgs=Vds=-20V) varie entre -2,72nA et -12,38nA.Sur l'éhantillon B (SAM+NPs+pentaène), le ourant Ids(Vds=Vgs=-20V) varie de-2,8nA à -678,14nA (�gure 4.2(a)). Le ourant de fuite Igs(Vgs=Vds=-20V) varie de-2,87nA à -21,03nA.Sur l'éhantillon C (NPs+pentaène), le ourant Ids(Vds=Vgs=-20V) varie de -13,2nAà -104,59nA (�gure 4.2(a)). Le ourant de fuite Igs(Vgs=Vds=-20V) varie entre -6,49nAet -20,42nA sur et éhantillon.Les répartitions spatiales des ourants mesurés sur les éhantillons B et C (�gures4.2(b), et 4.3(b)) ne montrent pas d'homogénéité des valeurs sur une zone du wafer.L'inhomogénéité dû au dép�t de pentaène serait éranté par elui du dép�t des nano-partiules.Nous remarquons qu'en présene des nanopartiules le ourant Ids est plus important.De plus, ave ou sans dép�t de SAMs, nous observons la même répartition statistique :la majorité des transistors sur les éhantillons B et C présentent un ourant Ids omprisentre -20nA et -60nA.Sur haque éhantillon, les valeurs de ourant de fuite mesurées sont élevées. En e�et,dans de bonnes onditions de dép�t, un wafer omposé d'une épaisseur d'oxyde d'envi-ron 200nm surmonté d'un plot d'aluminium d'épaisseur 200nm présente une densité deourant inférieure à 10−10A/m2 pour une tension appliquée de 100V. Tandis que surnos éhantillons nous mesurons une densité de ourant valant jusqu'à 7,69×10−5A/m2.Des imperfetions dans les proédés de dép�t pourraient être à l'origine de la mauvaisequalité de notre oxyde.
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Fig. 4.4 � Caratéristiques Ids-Vds pour Vgs=0V, -5V, -10V, -15V, -20V aquises sur un dispositifappartenant à l'éhantillon A.
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Fig. 4.5 � Caratéristiques Ids-Vds pour Vgs=-10V, -15V, -20V aquises sur un dispositif appartenantà l'éhantillon B.
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Fig. 4.6 � Caratéristiques Ids-Vds pour Vgs=-10V, -15V, -20V aquises sur un dispositif appartenantà l'éhantillon C.



96 Caratéristiques életriques : transistor et mémoire4.2.2.3 Caratéristiques √
Ids-Vgs pour Vds=-20VLa mobilité des porteurs de harge représente la failité ave laquelle eux-i peuventse déplaer dans un matériau en fontion du hamp életrique appliqué. A partir desourbes √

Ids-Vgs en régime de saturation (Vds ≈Vgs) nous pouvons remonter à lamobilité des porteurs de harge (�gures 4.7(a), 4.8(a), 4.9(a)). En e�et le ourant Idsest donné par la relation
Ids =

µCW

2L
× (Vgs − Vt)

2(4.1)où W et L sont respetivement la largeur des plots d'or (113µm) et la distane in-ter életrode (12µm). C est la apaité de l'oxyde de grille par unité de surfae, etvaut ǫ0 × ǫr/tox où ǫ0, ǫr et l'épaisseur de l'oxyde de grille tox valent respetivement8,85×10−14F/m, 3,9 et 2×10−5m. µ est la mobilité des porteurs de harge. Cetteméthode de alul de la mobilité n'est pas unique, la aratéristique Ids-Vgs aquise enrégime linéaire, 'est-à-dire pour Vds <<Vgs, peut également être utilisée. En généralla mobilité en régime de saturation est plus élevée que elle mesurée en régime linéaire.Les mobilités alulées pour les dispositifs appartenant à l'éhantillon A varient entre1,4×10−5 et 10−3m2.V−1.s−1 (�gure 4.7(b)) ; pour l'éhantillon B, elles varient entre6×10−4 et 8,4×10−3m2.V−1.s−1 (�gure 4.8(b)) ; pour l'éhantillon C, les mobilités va-rient entre 1,2×10−3 et 8,1×10−3m2.V−1.s−1 (�gure 4.9(b)).Par extrapolation de la partie linéaire de la aratéristique, nous pouvons égalementdéduire la tension de seuil VT du dispositif. Celle-i marque le seuil entre la ondutionet la non-ondution. Les valeurs de VT sont omprises entre -3,58V et -5,46V sur lesdispositifs de l'éhantillon A ; entre -7,15V et -13,4V sur les dispositifs de l'éhantillonB ; et entre -8,4V et -11,6V sur les dispositifs de l'éhantillon C.Les nanopartiules améliorent don la mobilité des porteurs de harge. Par ontre ellesaugmentent en valeur absolue les tensions de seuil des dispositifs.
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(b)Fig. 4.7 � (a) Raine arrée du ourant drain-soure √
Ids en fontion de la tension de grille Vgs.Caratéristique aquise dans la zone de saturation (Vds=-20V) d'un dispositif de la majorité statistiquede l'éhantillon A. L'axe des absisses est déalé pour tenir ompte du ourant de fuite. La mobilitéest de 1,4×10−4m2.V−1.s−1 et la tension de seuil de -4,28V (b) Répartition statistique des mobilitésalulées sur les dispositifs de l'éhantillon A.
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(b)Fig. 4.8 � (a) Raine arrée du ourant drain-soure √
Ids en fontion de la tension de grille Vgs.Caratéristique aquise dans la zone de saturation (Vds=-20V) d'un dispositif appartenant à la majoritéstatistique de l'éhantillon B. La mobilité alulée est de 2,8×10−3m2.V−1.s−1 et la tension de seuilde -11,7V (b) Répartition statistique des mobilités alulées sur les dispositifs de l'éhantillon B.
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(b)Fig. 4.9 � (a)Raine arrée du ourant drain-soure √
Ids en fontion de la tension de grille Vgs.Caratéristique aquise dans la zone de saturation (Vds=-20V) d'un dispositif appartenant à la majoritéstatistique de l'éhantillon C. La mobilité alulée est de 3,4×10−3m2.V−1.s−1 et la tension de seuilest de -10,5V. (b) Répartition statistique des mobilités alulées sur les dispositifs de l'éhantillon C.4.2.2.4 Caratéristiques log|Ids|-Vgs pour Vds=-20VA partir des aratéristiques Ids-Vds traées en éhelle logarithmique nous pouvonsobtenir la pente sous le seuil et le turn-on voltage des dispositifs. La pente sous leseuil est la variation de la tension Vgs à appliquer pour que le ourant Ids du dispositifaugmente d'une déade. Elle indique l'e�aité de la tension de grille dans le passagede l'état o� à l'état on. Pour les dispositifs de l'éhantillon A, les valeurs de pente sousle seuil alulées varient entre 7,8 et 10,85V/déade (�gure 4.10). Tandis que les valeurssont omprises entre 2,11 et 4,27V/déade sur les dispositifs de l'éhantillon B (�gure4.11), et entre 2,21 et 3,09V/déade sur les dispositifs de l'éhantillon C (�gure 4.12).Le turn-on voltage V0 est la tension à partir de laquelle le dispositif ommene à



98 Caratéristiques életriques : transistor et mémoirepasser de l'état o� à l'état on. Pour la majorité des dispositifs de l'éhantillon A, ilest ompris entre 0 et -2V, ave une valeur maximale de -9V. Sur l'éhantillon B lamajorité des dispositifs présente un turn-on voltage ompris entre -4 et -8V, ave unevaleur maximale de -11,5V. Sur l'éhantillon C la majorité des dispositifs ont un turn-onvoltage ompris entre -3 et -6V, la valeur maximale mesurée est de -8V.
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Fig. 4.10 � Courant drain-soure traé en éhelle logarithmique en fontion de la tension de grilleappliquée. Caratéristique aquise sur un dispositif de l'éhantillon A.
-20 -15 -10 -5 0

10-12

10-11

10-10

10-9

10-8S=3,17 V/décade

|C
ourant Ids | (A

)

Tension Vgs (V)

 Vds=-20V

V0=-6,5V

Echantillon B

Fig. 4.11 � Courant drain-soure traé en éhelle logarithmique en fontion de la tension de grilleappliquée. Caratéristique aquise sur un dispositif de l'éhantillon B.
-20 -15 -10 -5 0

10-12

10-11

10-10

10-9

10-8

S=2,75 V/décade

V0=-5V

|C
ourant Ids | (A

)

Tension Vgs (V)

 Vds=-20V

Echantillon C

Fig. 4.12 � Courant drain-soure traé en éhelle logarithmique en fontion de la tension de grilleappliquée. Caratéristique aquise sur un dispositif de l'éhantillon C.



Propriétés transistor du dispositif 99Sur les dispositifs de l'éhantillon A, les ratios Ion/Ioff varient de 20 à 60 (�gure4.13). Le ourant Ioff est de l'ordre de 10−10. Sur les dispositifs de l'éhantillon B lesratios Ion/Ioff sont ompris entre 270 et 12900 (�gure 4.14) ; le ourant Ioff est del'ordre de 10−11. Sur les dispositifs de l'éhantillon C, les ratios Ion/Ioff sont omprisentre 1257,1 et 9085,6 (�gure 4.15) ; le ourant Ioff est de l'ordre de 10−11.
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Fig. 4.13 � Ratios Ion/Ioff mesurés sur les dispositifs appartenant à l'éhantillon A.
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Fig. 4.14 � Ratios Ion/Ioff mesurés sur les dispositifs appartenant à l'éhantillon B.
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Fig. 4.15 � Ratios Ion/Ioff mesurés sur les dispositifs appartenant à l'éhantillon C.



100 Caratéristiques életriques : transistor et mémoire4.2.2.5 Caratéristiques Ids(t) pour Vgs=Vds=-20VLa omparaison des aratéristiques Ids(t) pour Vds=Vgs=-20V aquises sur les di�é-rents éhantillons montre que les nanopartiules induisent un e�et de dérive du ourantqui n'apparaît pas dans le dispositif uniquement à base de pentaène (�gure 4.16).
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 CFig. 4.16 � Caratéristiques de harge Ids(t) pour Vds=Vgs=-20V aquises sur des dispositifs appar-tenant à la majorité statistique de haque éhantillon. Chaque ourbe est labélisée selon l'éhantillonauquel appartient le dispositif. Nous remarquons que les nanopartiules induisent un e�et apaitif mar-qué. En partiulier le dispositif appartenant à l'éhantillon B présente une aratéristique de hargeplus aentuée.4.2.3 DisussionNous observons que les nanopartiules améliorent ertaines aratéristiques du tran-sistor à pentaène (tableau 4.1). En e�et les niveaux de ourant et les ratios Ion/Ioff sontélevés d'un fateur de 102 environ, tandis que les mobilités sont améliorées d'un fateur40. Cet e�et est similaire à elui onstaté dans les transistors à pentaène ontenant unréseau de nanotubes de arbone dans le anal semionduteur. Dans leur dispositif Boet al. reouvrent un réseau non perolatif de nanotubes de arbone par du pentaène[178℄. Ces nanotubes ne sont pas en ontat entre eux. Ils ont observé que la présenedu réseau de nanotubes permet une meilleure ondutivité par rapport au transistorà pentaène simple. Cet e�et serait du à une diminution de la longueur "e�etive" duanal de ondution du pentaène de par la présene des nanotubes de arbone. Le analde ondution ne s'étendrait plus sur toute la distane inter életrode mais serait réduitaux liens semionduteurs entre les nanotubes de arbone. Une autre expliation seraitdans la diminution de la résistane de ontat pentaène-életrodes de par la présenedes nanopartiules [179℄.Nous remarquons aussi que les valeurs de pente sous le seuil sont plus faibles sur lesdispositifs B et C. La diminution de la pente sous le seuil est observée quand on traitela surfae SiO2 ave une SAM. Cei s'explique généralement par une analogie ave letransistor MOSFET. Dans elui-i
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CD
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)(4.2)
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~10-11~10-11~10-10Ioff (A)

2-5 x 1031-4 x 10330-50Ion/Ioff

2 ,2 - 32 - 4,37,8 - 10,9S (V/dec)

-8,4 à -11,6-7,15 à -13,4-3,5 à -5,5VT (V)

-3 à -6-4 à -80 à -2V0 (V)

2 - 6 x 10-32 - 7 x 10- 30,1-6 x 10-4µ
(cm2.V-1.s-1)

C 
NPs+pentacène

B

SAMs+NPs
+pentacène

A 
pentacène

Tab. 4.1 � Tableau réapitulatif sur les aratéristiques des transistors organiques fabriqués.où CI est la apaité de l'isolant de grille, k est la onstante de Boltzmann, T est latempérature absolue, et CD est proportionnel au nombre de défauts sur le diéletrique.La valeur de pente sous le seuil est liée à la densité des états d'interfae de l'oxyde.En passivant l'oxyde, la SAM passive es états d'interfae, et améliore ainsi la pentesous le seuil. Nous observons don une amélioration des aratéristiques du transistor àpentaène ave l'adjontion de nanopartiules.Cependant nous onstatons également que les aratéristiques Ids-Vds sont déaléesvers les tensions négatives : les valeurs des tensions de seuil VT et des turn-on voltageV0 des transistors appartenant aux éhantillons B et C sont plus importants en valeurabsolue que elles obtenues sur l'éhantillon témoin A. Cette augmentation n'est passouhaitable ar dans le adre de l'utilisation du dispositif, elle entraîne une élévationde la tension d'alimentation. La variation de la tension de seuil pour les éhantillons Bet C par rapport à l'éhantillon témoin A est ∆VT ≈6V. Ce qui équivaut à une densitéde harge à l'interfae oxyde/pentaène de Q
+

= ∆VT × Cox/e ≈6×1011harges/m2.Ave Cox la apaité de l'oxyde de grille par unité de surfae valant 1,72×10−8F/m2.Dans le as des dispositifs de l'éhantillon B ei s'expliquerait bien par la préseneà l'interfae diéletrique/omposé organique de harges positives NH+

3
issues des mo-léules d'organosilanes [180℄. L'enombrement stérique d'une moléule étant de 20 Å2[181℄, nous obtenons alors un reouvrement de la surfae de 5×1014 moléules/m2. Soitenviron 0,001 harge par moléule. Mais l'éhantillon C ne omporte pas de monoouheà la surfae du diéletrique, pourtant nous observons un e�et similaire. Nous pensonsque les harges positives présentes sur et éhantillon proviendraient de la solution deolloïdes d'or. En e�et dans elle-i les nanopartiules sont revêtues de itrate de triso-dium qui onstitue un système ionique 3Na+, C3H5O(COO)3−3 (�gure 4.17). La solutionontient également un stabilisant l'azoture de sodium NaN3. Or les ions sodium Na+di�usent très failement dans l'oxyde de siliium [182℄. Notre éhantillon C a été laisséune nuit dans le bain de olloïdes, su�samment longtemps pour que les ions sodium



102 Caratéristiques életriques : transistor et mémoireaient pu di�user dans les ouhes supérieures du diéletrique. L'étape de rinçage quia suivi le bain de olloïdes n'aurait pas su�t à enlever es ations. Un tel phénomèneest moins envisageable sur l'éhantillon B ar l'oxyde est protégé par la monoouhed'organosilanes.
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Trisodium citrateFig. 4.17 � Moléule de itrate de trisodium.En�n nous observons que les nanopartiules induisent une dérive temporelle du ou-rant Ids. Le ourant de ondution dans le pentaène étant assuré par des trous, eux-is'agglomèrent peut-être dans les nanopartiules entrainant une diminution du ourantIds au ours du temps [183℄. Nous remarquons également que et e�et est plus importantsur les dispositifs ave un dép�t de nanopartiules et de SAMs. Dans la partie 3.5.2,les images MEB ont montré que l'éhantillon B présente une densité de nanopartiulesplus importante que l'éhantillon C. Cei expliquerait es e�ets plus marqués sur lesdispositifs appartenant à elui-i.4.3 Aspet mémoire du dispositifNous avons préédemment vu que la présene de nanopartiules dans le anal enpentaène du transistor induit des e�ets de harge. Nous étudions maintenant e phé-nomène en détail, et proposons l'utilisation de e dispositif omme une mémoire.4.3.1 Protoole expérimentalA�n de ontr�ler les harges induites dans le dispositif, nous mettons les életrodesde soure et de drain à la masse, et appliquons une tension de -50V sur l'életrode degrille pendant 20s (injetion uniforme dans tout le anal).Chaque appliation de tension sur l'életrode de grille harge également tous les dispo-sitifs appartenant à l'éhantillon (il s'agit d'une grille ommune). Don en abordant unnouveau dispositif, avant toute mesure et appliation de tension négative sur la grille,les életrodes sont mises à la masse a�n que le dispositif relaxe. Une aratéristiqueIds-Vds est régulièrement aquise jusqu'à e que la ourbe obtenue soit identique à lapréédente, ei indiquant alors que le dispositif a atteint son état initial. Typiquementles durées de mise à la masse varient entre 10 mn et 60 mn environ suivant le dispositifet l'éhantillon auquel il appartient. Trois séries de mesures sont réalisées :



Aspet mémoire du dispositif 103� D'abord des aratéristiques életriques du ourant drain-soure Ids en fontion dela tension drain-soure Vds appliquée (à Vgs=-20V) sont aquises avant et aprèsl'appliation d'une tension de -50V sur l'életrode de grille.� Dans un deuxième temps, nous étudions les possibilités de retour à l'état initial.Pour ela nous appliquons des tensions de +50V, et de +100V sur l'életrode degrille pendant 20s.� Puis des aratéristiques életriques du ourant drain-soure Ids en fontion de latension de grille Vgs appliquée (à Vds=-20V) sont aquises avant et après l'appli-ation d'une tension de -50V puis d'une tension de +50V. Cei a�n de déterminerla nature de l'e�et mémoire onstaté.� En�n nous voulons également obtenir l'allure de la relaxation des harges et lesonstantes de temps assoiées. Pour ela après l'appliation d'une tension de -50Vsur l'életrode de grille, nous mesurons le ourant drain-soure Ids à plusieurs pasde temps ave Vds=Vgs=-20V. Chaque mesure dure 2ms et entre haune d'ellesles életrodes du dispositif sont mises à la masse pendant 20s. Auparavant nousréalisons ette aquisition sur le dispositif pris dans son état initial. Cei a�n denous assurer que e proédé de mesure n'induit qu'une harge limitée dans ledispositif.4.3.2 Résultats4.3.2.1 E�et de l'appliation d'une tension de -50V, +50V ou +100V surla aratéristique Ids-Vds(Vgs=-20V)Les �gures 4.18, 4.19 et 4.20 présentent les aratéristiques Ids-Vds(Vgs=-20V) a-quises avant et après l'appliation d'une tension de -50V pendant 20s sur l'életrodede grille sur des dispositifs appartenant respetivement aux éhantillons A, B et C.La �gure 4.20 présente de plus l'e�et de l'appliation d'une tension de +50V sur laaratéristique Ids-Vds(Vgs=-20V).
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Fig. 4.18 � E�et de l'appliation d'une tension de -50V pendant 20s sur la aratéristique Ids-Vds(Vgs=-20V) d'un dispositif appartenant à l'éhantillon A.
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Fig. 4.19 � E�et de l'appliation d'une tension de -50V pendant 20s sur la aratéristique Ids-Vds(Vgs=-20V) d'un dispositif appartenant à l'éhantillon B. L'appliation d'une tension de +50Vpendant une durée similaire ne ramène pas le dispositif à son état initial.
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Fig. 4.20 � E�et de l'appliation d'une tension de -50V pendant 20s sur la aratéristique Ids-Vds(Vgs=-20V) d'un dispositif appartenant à l'éhantillon C.Nous remarquons que l'appliation d'une tension de -50V sur l'életrode de grilleentraîne une diminution du niveau de ourant de la aratéristique Ids-Vds. Si et e�etest faible sur le transistor à pentaène, il est par ontre fortement ampli�é en présenedes nanopartiules.Quelque soit l'éhantillon, l'appliation d'une tension de +50V pendant 20s sur l'éle-trode de grille ne ramène pas la aratéristique à son état initial (�gure 4.19). Cependantaprès l'appliation d'une tension de +100V pendant 20s sur l'életrode de grille, la a-ratéristique se retrouve sous la ourbe initiale. La �gure 4.21 illustre e résultat. Leretour à l'état initial par l'appliation d'une tension sur l'életrode de grille est di�ileà ontr�ler.
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3Fig. 4.21 � Caratéristiques Ids-Vds (Vgs=-20V) aquises sur un dispositif de l'éhantillon C : 1-aratéristique initiale, 2-après appliation d'une tension de -50V sur l'életrode de grille pendant 20s.3-après appliation suessive d'une tension de +100V pendant 20s.suite4.3.2.2 E�et de l'appliation d'une tension de -50V puis +50V sur la a-ratéristique √
Ids-Vgs (Vds=-20V)Les aratéristiques √

Ids-Vgs (Vds=-20V) aquises avant et après des appliationsde tension de -50V et +50V sur l'életrode de grille vont nous renseigner sur la naturedu phénomène mis en jeu (�gures 4.22, 4.23, 4.24). La diminution du ourant est-elledue à une variation de la tension de seuil VT ou de la mobilité µ ?
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Fig. 4.22 � Caratéristiques √Ids-Vgs (Vds=-20V) aquises sur un dispositif de l'éhantillon A avantet après appliations suessives d'une tension de -50V puis +50V sur l'életrode de grille.



106 Caratéristiques életriques : transistor et mémoire

-50 -40 -30 -20 -10 0
0,0

1,0x10-4

2,0x10-4

3,0x10-4

4,0x10-4

5,0x10-4

6,0x10-4

|C
ourant Ids | 1/2 (A

1/2)

Tension Vgs

 Caractéristique initiale
 Après application -50V
 Après application +50V

Echantillon B

Fig. 4.23 � Caratéristiques √Ids-Vgs (Vds=-20V) aquises sur un dispositif de l'éhantillon B avantet après appliations suessives d'une tension de -50V puis +50V sur l'életrode de grille.
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Fig. 4.24 � Caratéristiques √Ids-Vgs (Vds=-20V) aquises sur un dispositif de l'éhantillon C avantet après appliations suessives d'une tension de -50V puis +50V sur l'életrode de grille.Le tableau 4.2 présente les valeurs de mobilité µ et de tension de seuil VT ob-tenues sur des dispositifs des éhantillons A, B et C. Nous observons que l'applia-tion d'une tension de -50V sur l'életrode de grille a d'abord un e�et sur la ten-sion de seuil. Cei est évident sur le dispositif appartenant à l'éhantillon B. Surelui-i après l'appliation d'une tension de -50V sur l'életrode de grille, nous ob-tenons ∆VT=21,72V. Cei orrespond à une densité de porteurs de harges induite
Q

+
= ∆VT × Cox=21,72×1,72×10−8÷e≈2,34×1012 harges/m2. Ce résultat va dansle sens d'un e�et apaitif dans les nanopartiules. Celles-i se hargent de trous sousl'e�et d'une tension de -50V appliquée à l'életrode de grille. Cet e�et de harge n'estpas symétrique. Sous l'appliation d'une tension de +50V, la aratéristique initialen'est pas retrouvée. De plus l'allure de la ourbe √

Ids-Vgs est également déformée.Si la mobilité est peu a�etée par l'appliation d'une tension de -50V sur l'életrode degrille, elle subit par ontre une modi�ation plus importante après l'appliation d'unetension de +50V. Cependant la mobilité reste globalement du même ordre de grandeur.
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1,97 x 10-3-5,051,63 x 10-3-8,03Après application 
+50V

1,62 x 10-33,381,98 x 10-3-16,46
Après application  

-50V

3,6 x 10-3-13,08Etat initial

Échantillon C

Vds=-20V

1,67 x 10-37,522,45 x 10-3-23,7
Après application 

+50V

-0,56 x 10-321,724,68 x 10-3-37,9
Après application  

-50V

4,12 x 10-3-16,18Etat initial

Échantillon B

Vds=-20V

-0,17 x 10-4-2,775,33 x 10-4-1,1
Après application 

+50V

0,47 x 10-41,265,03 x 10-4-5,13
Après application 

-50V

5,5 x 10-4-3,87Etat initial

Échantillon A

Vds=-20V

µ
(cm2.V-1.s-1)

VT (V)
Mobilité µ

(cm2.V-1.s-1)
Tension de 
seuil VT(V)

Tab. 4.2 � Tableau des valeurs aratéristiques mesurées sur des dispositifs appartenant aux éhan-tillons A, B et C, avant et après l'appliation d'une tension de -50V puis l'appliation d'une tension de+50V sur l'életrode de grille.4.3.2.3 Notre dispositif mémoireCet e�et apaitif observé sur les dispositifs nanopartiules+pentaène permet deles envisager omme dispositifs mémoire. Si nous onsidérons l'état initial omme le bit"0", alors le bit "1" peut être odé de deux manières : en "érivant" ave une tension de-50V sur l'életrode de grille, ou en "érivant" ave une tension de +100V. L'état initialest retrouvé après une mise à la masse des életrodes pendant une heure (e�aement dela mémoire). Une autre possibilité de fontionnement onsiste à oder le bit "0" et le bit"1" respetivement par l'appliation d'une tension de -50V et de +100V sur l'életrodede grille. Une suession d'appliations de tension de -50V et de +100V a été réaliséesur un dispositif appartenant à l'éhantillon C, montrant la reprodutibilité des niveauxde ourant (�gure 4.25).
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Fig. 4.25 � Courants Ids(Vgs=Vds=-20V) mesurés après appliations alternatives de niveaux detension de -50V et +100V pendant 20s sur l'életrode de grille sur un dispositif de l'éhantillon C. Nousretrouvons suessivement les mêmes niveaux de ourant.



108 Caratéristiques életriques : transistor et mémoire4.3.2.4 Dynamiques de relaxationNous appliquons une tension de -50V pendant 20s sur les életrodes de grille de nosdispositifs. Les ourbes de relaxation typiques obtenues sont présentées en �gures 4.26,4.27, 4.28. Nous dé�nissons le temps de rétention t1/2 omme le temps au bout duquel leourant atteint la valeur de I1/2=Ioff+1

2
×[Ids(∞)-Ioff ℄ où Ids(∞) désigne le ourant Idsavant l'appliation d'une tension de -50V sur l'életrode de grille. Des approximationsde es ourbes par des exponentielles sont réalisées à l'aide de l'outil d'analyse du logiielOrigin 7.0. Celles-i indiquent que la relaxation des harges met en jeu deux onstantesde temps. Les onstantes de temps alulées valent en moyenne :� 22s et 361s sur l'éhantillon A.� 400s et 2670s sur l'éhantillon B.� 143s et 1947s environ sur l'éhantillon C.
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Fig. 4.26 � Relaxation du ourant après appliation d'une tension de -50V sur l'életrode de grillependant 20s sur un dispositif de l'éhantillon A. Cette ourbe est approximée par deux exponentiellesde onstantes de temps 21,4s et 353s. La ourbe située dans la partie inférieure du graphe a été aquiseavant l'opération d'ériture. Nous observons que le proédé de mesure n'induit pas de harges sur ledispositif.
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Fig. 4.27 � Relaxation du ourant après appliation d'une tension de -50V sur l'életrode de grillependant 20s sur un dispositif de l'éhantillon B. Cette ourbe est approximée par deux exponentielles deonstantes de temps 436,3s et 2889,1s. la ourbe obtenue sur le dispositif à son état initial est égalementreprésentée. Le proédé de mesure induit une légère harge sur le dispositif.
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Fig. 4.28 � Relaxation du ourant après appliation d'une tension de -50V sur l'életrode de grillependant 20s sur un dispositif de l'éhantillon C. Cette ourbe est approximée par deux exponentielles deonstantes de temps 104,3s et 1503,8s. La ourbe située dans la partie inférieure du graphe a été aquisesur le dispositif à son état initial. On observe que le proédé de mesure ne harge pas le dispositif.Le tableau 4.3 synthétise les onstantes de temps alulées sur les aratéristiques desdi�érents éhantillons. Nous observons que les nanopartiules induisent des onstantesde temps et un temps de rétention plus importants par rapport aux dispositifs unique-ment à base de pentaène. Nous remarquons également que les dispositifs de l'éhantillonB sont eux présentant les plus grands temps de relaxation et de rétention.
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(pentacène+NPs)

Echantillon B
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Tab. 4.3 � Tableau réapitulatif sur les aratéristiques des dispositifs appartenant aux éhantillonsA, B et C.4.3.3 DisussionNous onstatons que les dispositifs de l'éhantillon A, par rapport à eux appartenantaux éhantillons B et C, présentent d'une part une amplitude moins importante entre lesaratéristiques à l'état "on" et à l'état "o�", et d'autre part une relaxation des hargesplus rapide. Sur l'éhantillon A les rapports Ion/Ioff - dé�ni par le rapport entre leourant Ids(Vds=Vgs=-20V) avant et après l'opération d'ériture - valent généralement2. Tandis que le rapport Ion/Ioff est de l'ordre de 104 pour les dispositifs de l'éhantillon



110 Caratéristiques életriques : transistor et mémoireB, et 102 pour les dispositifs de l'éhantillon C. Le meilleur rapport Ion/Ioff mesuré surl'éhantillon B a une valeur de 26000, sur l'éhantillon C nous obtenons une valeur de240. Le temps de rétention varie entre 26mn et 75mn sur les dispositifs de l'éhantillonB ; il varie entre 10mn et 21mn sur les dispositifs de l'éhantillon C. Les nanopartiulessont responsables de es e�ets mémoire plus importants. Les aratéristiques √
Ids-Vgs (Vds=-20V) nous ont permis de démontrer que la diminution du ourant aprèsl'appliation d'une tension de -50V sur l'életrode de grille est prinipalement dû àun déalage de la tension de seuil VT vers les tensions négatives. Sous l'e�et de latension de grille négative, les nanopartiules se hargent positivement par des trous,diminuant alors l'in�uene de l'életrode de grille sur le anal de pentaène. Leong etal. ont observé un omportement similaire dans une struture apaitive omposée d'unsubstrat dopé n surmonté d'une ouhe d'oxyde et d'une SAM d'APTES, d'un omposépentaène+nanopartiules et d'une életrode d'or [183℄.Nous remarquons que l'e�et de l'appliation d'une tension de -50V pendant 20s surl'életrode de grille est plus marqué sur les dispositifs appartenant à l'éhantillon B, quesur les dispositifs appartenant à l'éhantillon C. Ce résultat est à orroborer ave lesaratéristiques de harge Ids(t) présentées dans la partie 4.2. L'éhantillon B présenteun meilleur reouvrement de la surfae par les nanopartiules que l'éhantillon C. Lesentres de rétention de harges sont don plus nombreux, e qui expliquerait les rapportsIon/Ioff plus élevés et les e�ets apaitifs plus marqués.La tension d'ériture est �xée à -50V, ependant en appliquant une tension de +50Vla aratéristique initiale n'est pas retrouvée : l'e�et n'est pas symétrique. Sur la gammedes tensions Vgs positives, le transistor organique est en déplétion. Une zone de harged'espae (ZCE) apparait au voisinage de l'oxyde de grille. En appliquant une tensionde +50V une partie de la hute de potentiel est supportée par la ZCE, diminuant ainsile potentiel vu par les nanopartiules d'or. Les harges induites par l'appliation de latension de -50V ne sont que partiellement évauées.4.4 ConlusionDans e hapitre nous avons vu que la présene de nanopartiules dans le analonduteur améliore les aratéristiques du transistor à pentaène. En e�et, les résultatsde aratérisation életrique indiquent que les dispositifs ave un dép�t de nanoparti-ules saturent à des niveaux de ourant plus importants et à partir de tensions Vds plusfaibles ; la mobilité des trous est améliorée ; les ratios Ion/Ioff et les pentes sous le seuilégalement. Par ontre les nanopartiules induisent un déplaement de la tension de seuilet du turn-on voltage vers les tensions négatives.Des e�ets apaitifs sont mis en évidene, les nanopartiules entrainant une rétentiondes porteurs de harge. Ainsi un e�et mémoire est obtenu sur les dispositifs ontenantdes nanopartiules. L'appliation d'une tension de -50V pendant 20s sur l'életrode degrille induit une diminution du ourant drain-soure. En appliquant une tension de+100V pendant 20s, le dispositif devient passant. Nous pouvons don oder le bit "0"en appliquant un réneau de tension -50V d'une durée de 20s sur l'életrode de grille et



Conlusion 111le bit "1" en appliquant un réneau de tension +100V d'une durée de 20s.Le phénomène de piégeage de harges par des nanopartiules a été démontré dans desmémoires organiques à struture vertiale [183℄, [160℄. Ouyang et al. obtiennent des ra-tios Ion/Ioff de 104 omparables à nos valeurs obtenues sur l'éhantillon B. Cependantils obtiennent un temps de rétention allant jusqu'à 50h, tandis que les temps de réten-tion sont environ de 1h sur nos dispositifs. Mais l'avantage de notre dispositif résidedans le fait qu'il ombine un omportement de transistor à un e�et mémoire.Cependant pour prolonger l'étude de e dispositif nous pourrions faire varier la du-rée du pulse de tension -50V a�n d'évaluer la rapidité d'ériture de notre dispositif.Nous pourrions également utiliser d'autres moléules pour enapsuler les nanoparti-ules, omme des moléules aromatiques. Conernant la géométrie du dispositif il fau-drait d'une part obtenir une meilleure qualité d'oxyde a�n de pouvoir éarter aveertitude l'hypothèse que les harges proviennent du substrat. D'autre part des grillesindividuelles permettraient d'adresser spéi�quement haque omposant lors des opéra-tions d'ériture. En�n en diminuant les aratéristiques géométriques telles que le gapinter életrodes des dispositifs, les tensions d'opération peuvent être abaissées.Cette étude des aratéristiques de notre dispositif nous permet maintenant d'envisa-ger l'opportunité de réaliser une synapse dynamique ave une telle struture.
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114 Le fontionnement impulsionnel5.1 IntrodutionDans ette série de mesures, nous proédons par analogie. Il s'agit de reherher despropriétés similaires à elles des synapses impulsionnelles telles qu'elles ont été présen-tées dans le hapitre 2.A ette �n, nous aquérons la réponse de notre dispositif à un signal dynamique.Trois lignes diretries guident nos études. D'abord nous étudions la réponse du dispo-sitif suivant la fréquene du signal d'entrée imposé. Ensuite nous herhons à observerun omportement de synapse dépressive ou failitatrie. En dernier lieu, la réponse dudispositif en fontion de son historique est analysée.Ces mesures sont réalisées sur l'éhantillon C (pentaène + nanopartiules). Les me-sures sont réalisées à l'aide d'un Agilent 4155C et sont automatisées ave un programmeGPIB.5.2 Protoole expérimentalDans ette étude des propriétés synaptiques du dispositif transistor nanopartiules+ pentaène, nous proédons de la façon suivante (�gure 5.1).Dans le hapitre préédent, nous avons mis en évidene un e�et mémoire dans nosdispositifs : la résistane est modi�ée après l'appliation d'une tension de -50V ou d'unetension de +100V sur l'életrode de grille pendant 20s respetivement. Au niveau fon-tionnel, l'appliation d'une tension sur l'életrode de grille pendant une durée prédéter-minée s'identi�e à une programmation de notre synapse impulsionnelle. Nous utilisonsdon l'életrode de grille pour programmer notre dispositif. Nous lui appliquons unetension de programmation VP valant -50V ou +100V pendant une durée de program-mation tP , tandis que les életrodes de drain et de soure sont à la masse (�gure 5.2).A l'issue de l'étape de programmation, nous étudions la réponse du dispositif à unsignal impulsionnel (�gure 5.3). L'entrée du système est onstituée par la tension Vdsappliquée entre les életrodes de soure et de drain du dispositif. Il s'agit d'un signalréneau périodique de période T, ave une tension basse VD1 et une tension haute VD2.La tension haute est appliquée pendant une durée t. Dans un soui de normalisation, lesniveaux de tension VD1 et VD2 sont ajustés d'un dispositif à l'autre de façon à obtenirdes niveaux de ourant similaires. Les onstantes de temps, mises en évidene dans nosdispositifs dans le hapitre préédent, valent au minimum 150s environ. Les signauxutilisés seront don de très basse fréquene. Celles-i seront inférieures à 1 Hz.Le signal de sortie est le ourant Ids mesuré sur l'életrode de soure.Suivant les aquisitions, l'életrode de grille reçoit également le signal d'entrée : lesignal réneau est alors appliqué entre les életrodes de grille et de soure. Dans uneon�guration alternative la tension de grille reste onstante, imposant ainsi une tensiond'opération VG au dispositif.
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Fig. 5.1 � Chronogramme des signaux appliqués aux dispositifs étudiés. Le dispositif subit d'abordune phase de programmation. Une tension VP est appliquée sur l'életrode de grille pendant une duréetP . Après reon�guration de l'appareil de mesure, un signal réneau de tension basse VD1 et de tensionhaute VD2 est appliqué entre les életrodes de drain et de soure. L'életrode de grille peut reevoir esignal d'entrée ou se voir imposer une tension ontinue VG.
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Fig. 5.2 � Con�guration du dispositif pendant l'étape de programmation par l'appliation d'unetension VP sur l'életrode de grille pendant une durée tP .
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Fig. 5.3 � Con�guration du dispositif durant son mode opératoire. Le signal d'entrée est appliqué surl'életrode de drain. L'életrode de grille reçoit également e signal d'entrée ou une tension ontinueVG. L'életrode de soure est à la masse. Le signal de sortie est le ourant Ids mesuré.



116 Le fontionnement impulsionnelNos mesures se déroulent suivant trois axes mis en évidene dans le hapitre 2 :1. D'abord les propriétés de plastiité à ourt terme sont étudiées. Nous avons vuque la variation de l'amplitude entre deux potentiels post-synaptiques suessifspeut être dérite par le produit de trois termes, un terme de failitation et deuxtermes de dépression (2.3.2.2 du hapitre 2). Suivant le laps de temps éouléentre es deux potentiels, le poids synaptique se trouve augmenté ou diminué.Autrement dit, la synapse dynamique présente une dépendane de l'amplitude dusignal post-synaptique à la fréquene du signal inident. De façon similaire, noussouhaitons observer sur notre dispositif une allure roissante ou déroissante duniveau de ourant mesuré, suivant la fréquene du signal qui lui est imposé.Pour ela, le dispositif est d'abord programmé à une tension VP=-50V pendantune durée tP=20s. Dans ette série de mesures, nous utilisons un signal Vds detension basse VD1=0V et de tension haute VD2=-50V. Nous appliquons d'abordun signal de aratéristiques t=0,2s et T=50s (fréquene de 0,02Hz), puis un signalde aratéristiques t=0,2s et T=5s (fréquene de 0,2Hz), et en�n le même signalde fréquene 0,02Hz. Pour es aquisitions, l'életrode de grille reçoit égalementle signal d'entrée inident.2. Une synapse impulsionnelle peut avoir un omportement dépressif ou failita-teur. C'est-à-dire que le signal post-synaptique présente respetivement une alluredéroissante ou roissante pour un même train d'impulsion inident.A�n d'évaluer une telle propriété sur notre dispositif, nous appliquons des ten-sions de programmation VP=-50V et VP=+100V, haune pendant une duréetP=20s. Après haque programmation, un signal réneau de tension basse VD1=-10V et de tension haute VD2=-50V ave pour aratéristiques t=10s et T=20sest appliqué en entrée du dispositif. La tension de grille VG est �xée à -20V. Nousaquérons l'allure du ourant Ids pour ette on�guration de tension.3. En�n, nous étudions les propriétés de plastiité synaptique à modulation tem-porelle relative. Cette propriété se traduit par le fait que le poids synaptique varieen fontion de la orrélation entre l'ativité du neurone pré-synaptique et elle duneurone post-synaptique.Ii nous onsidérons que l'appliation d'une tension de -50V sur l'életrode degrille orrespond à un potentiel d'ation émis par le neurone post-synaptique etrétropropagé sur la synapse. Sur notre dispositif, nous appliquons un signal ini-dent qui a pour tension basse VD1=-5V, pour tension haute VD2=-30V, et desvaleurs t et T de respetivement 0,3s et 2s (fréquene de 0,5 Hz). La tension VGest �xée à -20V. La réponse du dispositif pour le signal préédent est mesuréeavant et après l'appliation d'une tension de programmation VP=-50V pendantune durée tP=40s.Sur un autre dispositif, nous appliquons un signal inident de tension basseVD1=-5V, de tension haute VD2=-30V, et de aratéristiques t=1s et T=1,2s(fréquene de 0,83Hz). La tension de grille VG est �xée à -20V. La réponse dudispositif à un tel signal est aquise avant et après plusieurs programmations àVP=-50V pendant tP=20s.



Résultats 117Nos mesures ont été réalisées sur l'éhantillon C (pentaène + nanopartiules).Quelques mesures sur l'éhantillon B (pentaène + nanopartiules +SAMs) ont étée�etuées mais par manque de temps elles n'ont pas été exhaustives. Elles ne sont donpas présentées dans e hapitre. espaeespae25.3 Résultats5.3.1 La plastiité synaptique à ourt termeNous étudions la réponse de notre système à des signaux inidents de fréquenesdi�érentes. Avant la première aquisition, le dispositif subit une programmation à VP=-50V et tP=20s. Le signal utilisé a pour aratéristiques VD1=0V, VD2=-50V ; t et Tvarient. Les ourbes sont présentées dans leur ordre d'aquisition en �gures 5.4, 5.5 et5.6.Nous observons qu'en fontion de la fréquene du signal appliqué le niveau de ourantIds a une allure roissante ou déroissante. Ainsi, suivant la durée entre deux impulsionsde tension appliquées au dispositif, elui-i se harge ou se déharge.
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Fig. 5.4 � Evolution du ourant Ids pour un signal inident de tension basse VD1=0V, de tensionhaute VD2=-50V et de aratéristiques t=0,2s et T=50s (fréquene de 0,02Hz). L'életrode de grillereçoit également e même signal inident.
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Fig. 5.5 � Evolution du ourant Ids pour un signal inident de tension basse VD1=0V, de tensionhaute VD2=-50V et de aratéristiques t=0,2s, T=5s (fréquene de 0,2Hz). L'életrode de grille reçoitégalement e même signal inident.
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Fig. 5.6 � Evolution du ourant Ids pour un signal inident de tension basse VD1=0V, de tensionhaute VD2=-50V et de aratéristiques t=0,2s et T=50s (fréquene de 0,02Hz). L'életrode de grillereçoit également e même signal inident.En �gure 5.7, nous présentons également la relaxation du ourant sur un dispositifayant subi une programmation à VP=-50V pour tP=20s. A�n de pouvoir omparer etteréponse ave la ourbe 2.16 du hapitre 2, le ourant est normalisé ave la valeur duourant mesuré avant la programmation du dispositif pour les paramètres Vds=VG=-20V. Cette ourbe est aquise pour les paramètres VD1=0V, VD2=-20V, t=2ms et



Résultats 119T=20002ms, l'életrode de grille reçoit également le signal inident. L'allure du niveauhaut de la ourbe est approximée par une somme de deux exponentielles de onstantesde temps τ1 ≈ 183s et τ2 ≈ 2395s. Dans une synapse biologique ayant subi une fortedépression, l'allure du reouvrement de l'amplitude du potentiel post-synaptique verssa valeur initiale est approximée par une somme de deux exponentielles de onstantesde temps τ1=0,746s et τ2=8,47s. Bien que les valeurs des onstantes de temps soientdi�érentes dans haque as, nous observons une analogie entre les dynamiques de notredispositif et la synapse biologique.
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Fig. 5.7 � Réponse du dispositif après programmation à une tension VP de -50V pendant tP=20s. Lesignal inident est de tension basse VD1=0V et de tension haute VD2=-20V ave t=2ms et T=20002ms.L'életrode de grille reçoit e même signal inident. Le ourant Ids mesuré est normalisé par rapportau ourant initial avant programmation du dispositif. La ourbe enveloppe est approximée par deuxexponentielles de onstantes de temps 183s et 2395s.5.3.2 Comportement synaptique failitateur ou dépressifNous observons pour nos dispositifs un omportement de synapse failitatrie oudépressive, selon la valeur de la tension de programmation appliquée sur l'életrode degrille.Ainsi après l'appliation d'une tension de programmation VP=-50V, nous observonsque le niveau moyen du ourant Ids présente une allure roissante en valeur absolue.Nous obtenons alors un omportement de synapse failitatrie (�gure 5.8).Après l'appliation d'une tension de programmation VP=+100V, le niveau de ourantmoyen présente une allure déroissante en valeur absolue, orrespondant à un ompor-tement dépressif (�gure 5.9).Ces omportements sont reprodutibles : en appliquant alternativement des tensionsde programmation VP=-50V et VP=+100V pour tP=20s, nous retrouvons respetive-ment les omportements failitateur et dépressif.
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Fig. 5.9 � Courbe représentant la valeur absolue du ourant Ids mesuré pour un signal inident Vds dearatéristiques VD1=-10V, VD2=-50V, t=10s et T=20s. La tension VG appliquée est de -20V. Cetteourbe est aquise après programmation du dispositif à VP=+100V et tP=20s. Le ourant Ids a uneallure déroissante évoquant le omportement d'une synapse dépressive.



Résultats 121La �gure 5.10 présente en détail l'allure de la ourbe aquise sur la synapse failitatrie.
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(b)Fig. 5.10 � (a) Ce shéma est traé ave les niveaux de ourant mesurés dans la réponse de lasynapse failitatrie (�gure 5.8) au signal inident de aratéristiques VD1=-10V, VD2=-50V, t=10s etT=20s, ave VG=-20V. Les aratéristiques Ids-Vds sont des traés approximatifs. (b) Agrandissementà l'origine de la ourbe de la �gure 5.8.Considérons le graphe préédent : du point a au point b, on a Vds=VD1=-10V ; latension Vds appliquée est onstante don le ourant diminue progressivement (ourberouge) ; simultanément les harges stokées à la surfae de l'oxyde relaxent, la ara-téristique Ids-Vds évolue don vers des valeurs de ourant plus élevées (�èhe orange) ;pour une on�guration identique des életrodes, un phénomène similaire se déroule sur



122 Le fontionnement impulsionnelles réneaux du point e au point f, et du point i au point j. Du point b au point nous passons de la valeur VD1 à la valeur VD2=-50V ; nous nous positionnons don enun point de la aratéristique Ids-Vds, qui a relaxé pendant le réneau a b. Ensuite dupoint  au point d nous avons Vds=VD2=-50V ; omme lors du premier réneau a b,le ourant diminue progressivement ; ependant ii le ourant varie peu, et la araté-ristique Ids-Vds relaxe faiblement (�èhe orange) ; pour une on�guration identique deséletrodes, un phénomène similaire se déroule sur les réneaux du point g au point h,du point k au point l.A la suite de e résultat, nous avons partiulièrement herhé à obtenir sur d'autresdispositifs l'allure roissante présentée en �gure 5.8. Cependant sur l'ensemble des dis-positifs étudiés seuls 33% présentent une allure roissante. De plus, e omportementfailitateur est obtenu après plusieurs étapes de programmation suessives à VP=-50Vet tP=20s.Nous traçons également les ourbes enveloppe des graphes préédents. La ourbe"niveau haut" est obtenue en rejoignant les plus forts ourants mesurés sur haun desréneaux hauts ; la ourbe "niveau bas" est obtenue en rejoignant les ourants les plusfaibles mesurés sur haun des réneaux bas. Sur la synapse failitatrie, les niveauxhaut et bas sont approximés par la somme de deux exponentielles roissantes (�gure5.11). Les onstantes de temps sont de 39s et 242s pour le niveau haut, et de 27s et254s pour le niveau bas. Dans le as de la synapse dépressive, les niveaux haut et bassont approximés par la somme de deux exponentielles déroissantes (�gure 5.12). Lesonstantes de temps sont de 31s et 264s pour le niveau haut, et 35s et 291s pour leniveau bas.
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Fig. 5.11 � Courbes enveloppe obtenues sur la réponse de la synapse failitatrie.
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Fig. 5.12 � Courbes enveloppe obtenues sur la réponse de la synapse dépressive.Pour omparaison, nous mesurons également la réponse du dispositif, pris dans sonétat initial non hargé, à un signal inident identique (�gure 5.13). Le niveau moyendu ourant présente une allure déroissante. La ourbe de niveau haut est approximéepar la somme de deux exponentielles déroissantes de onstantes de temps 93s et 1503s,elle de niveau bas est approximée par deux exponentielles déroissantes de onstantesde temps 121s et 1744s (�gure 5.14). Nous aquérons aussi les ourbes de harge pourVds=-10V et Vds=-50V (VG=-20V) sur le dispositif non hargé (avant programmation).Elles présentent haune également deux onstantes de temps, soit respetivement 16set 250s, et 24s et 379s. espae1
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Fig. 5.13 � Réponse du dispositif pris dans son état initial (non hargé) à un signal réneau dearatéristiques VD1=-10V, VD2=-50V, t=10s et T=20s.
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Fig. 5.14 � Courbes enveloppe du dispositif pris dans son état initial (non hargé) à un signal réneaude aratéristiques VD1=-10V, VD2=-50V, t=10s et T=20s.espae1espae15.3.3 Plastiité synaptique à modulation temporelle relative : Ré-ponse du système suivant son historique5.3.3.1 Réponse du dispositif suivant le temps éoulé depuis l'appliationd'une tension de -50VLa �gure 5.15 présente la réponse d'un dispositif pris dans son état initial non hargéà un signal d'entrée de aratéristiques VD1=-5V, VD2=-30V, t=2s et T=2s, ave VG�xée à -20V. Ensuite elui-i subit une programmation à VP=-50V pendant une duréetP=40s. Nous onsidérons la �n de l'étape de programmation omme l'origine de l'axetemporel. En appliquant au dispositif un signal identique, à l'instant t1 >0, nous obser-vons que le niveau de ourant a diminué (�gure 5.16). Ce qui est onforme aux résultatspréédents et à eux présentés dans le hapitre 4. Sur la �gure 5.16 nous reportonségalement la ourbe obtenue à l'instant t2 >t1. Celle-i présente un niveau de ourantplus élevé par rapport à elui de la ourbe aquise à l'instant t1 : le niveau moyen duourant augmente progressivement après l'appliation d'une tension de -50V.Si l'ourrene d'une impulsion de -50V re�ète l'ativité du neurone post synaptique,alors nous obtenons une dépression à long terme qui dépend de la durée éoulée entrel'instant où le neurone post-synaptique a émis un potentiel d'ation et l'instant d'arrivéedu train d'impulsion pré-synaptique (�gure 5.17).espae3espae3
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Fig. 5.15 � Réponse du dispositif non solliité à un signal d'entrée de aratéristiques VD1=-5V,VD2=-30V, t=2s et T=2s. La fréquene est de 0,5 Hz. La tension de grille VG est �xée à -20V.espae4
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Fig. 5.16 � Réponses du dispositif à un signal inident identique à elui utilisé pour le graphe présentéen �gure 5.15 (VD1=-5V, VD2=-30V, VG=-20V, t=2s et T=2s) après l'appliation d'une tension deprogrammation VP=-50V pendant tP=20s. Les ourbes sont rassemblées sur un même graphe pourbien mettre en évidene l'e�et de relaxation après l'appliation de la tension de programmation. Laourbe du bas est aquise à l'instant t1 après l'appliation d'une tension de -50V, elle du haut estobtenue à l'instant t2 >t1.
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Fig. 5.17 � La tension de programmation VP appliquée pendant une durée tP est assimilée à unerétro propagation de l'ativité du neurone post-synaptique. La réponse du dispositif à un signal pré-synaptique émis à partir de l'instant t1 est fontion du temps qui s'est éoulé depuis l'ourrene d'uneimpulsion sur l'életrode de grille.espae5espae55.3.3.2 Réponse du système suivant le nombre d'appliations de tension de-50VLes trois ourbes suivantes sont obtenues pour un même signal inident. Les �gures5.18, 5.19, 5.20 présentent respetivement les réponses aquises sur le dispositif :1. pris dans son état initial non hargé2. après une première appliation d'une tension de programmation VP=-50V pen-dant tP=20s3. après une seonde appliation de la tension de programmation VP=-50V pendantune durée tP=20s égalementNous remarquons que le niveau de ourant diminue ave le nombre d'appliations detension -50V sur l'életrode de grille. En e�et à haque appliation les nanopartiulessont de plus en plus hargées.espae6espae6espae6espae6espae6
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Fig. 5.18 � Réponse du dispositif non solliité à un signal inident de tension basse VD1=-5V, detension haute VD2=-30V, et de aratéristiques t=1s et T=1,2s. La tension VG est �xée à -20V. Lafréquene est de 0,83 Hz.espae6espae7
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Fig. 5.19 � Réponse du dispositif pour un même signal inident de fréquene 0,83 Hz, VG �xée à-20V, après une première programmation à VP=-50V et tP=20s.
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Fig. 5.20 � Réponse du dispositif pour un même signal inident de fréquene de 0,83 Hz, VG �xée à-20V, après une seonde programmation à VP=-50V et tP=20s.5.4 DisussionDans nos mesures expérimentales, le poids synaptique est réalisé par les hargesstokées dans les nanopartiules. Celui-i se traduit par l'amplitude du ourant post-synaptique (ourant drain-soure du dispositif) mesuré.Nous avons d'abord montré que le dispositif pentaène + nanopartiules présenteune allure roissante ou déroissante du ourant mesuré suivant la fréquene du réneaude tension qui lui est appliqué.Pour ela notre dispositif est initialement hargé en appliquant une tension de pro-grammation VP=-50V pendant tP=20s. Dans le hapitre préédent, nous avons vuqu'après l'appliation d'une tension de -50V sur l'életrode de grille, les harges s'au-mulent dans les nanopartiules à la surfae de l'oxyde (�gure 4.24). Puis elles relaxentprogressivement provoquant une augmentation du ourant mesuré (�gure 4.28). Ce om-portement est observé en �gures 5.4 et 5.6.Cependant haque impulsion de tension inidente induit également des harges sur ledispositif. En e�et, dans le hapitre préédent nous avons observé un e�et apaitif :pour une on�guration de tensions Vds, Vgs appliquée en ontinu, le ourant diminueau ours du temps (�gure 4.16). Si la durée ∆t=T-t est su�samment faible, les hargesinduites par une impulsion ompensent omplètement la relaxation des harges issuesde la programmation du dispositif. Nous observons alors une diminution de l'amplitudedu ourant mesuré (�gure 5.5).Comme dans une synapse biologique, la ourbe de reouvrement du ourant norma-lisé, obtenue sur notre dispositif après l'appliation d'une tension de -50V (�gure 5.7),présente une allure approximée par une somme de deux exponentielles. Ces résultats



Disussion 129montrent des similitudes ave les aratéristiques de plastiité à ourt terme d'une sy-napse biologique telles que présentées dans le hapitre 2 dans le modèle proposé parVarela et al.Deuxièmement, en utilisant une tension de programmation adéquate, notre dispositifpeut réaliser une synapse dépressive ou failitatrie.Tout d'abord, après programmation à VP=-50V pendant tP=20s, le dispositif pré-sente un omportement failitateur, nous observons que le niveau moyen du ourantaugmente progressivement. Le omportement de synapse failitatrie obtenu (�gure5.10) s'explique omplètement par le déroulement simultané, d'une part de la déhargedu dispositif après sa programmation, et d'autre part de la harge du dispositif sousl'appliation d'une on�guration de tension Vds, Vgs.En �gure 5.10, nous onstatons que la relaxation des harges est plus importante pourVds=VD1=-10V que pour Vds =VD2=-50V. Dans la seonde on�guration le dispositifest en état de saturation. Une barrière de potentiel interdit la présene des hargespositives au voisinage de l'életrode de drain. Les harges stokées dans les nanopar-tiules situées au voisinage de l'életrode de drain ont pu y rester piégées, diminuantainsi la quantité de harges qui peuvent relaxer pour la ondution. Tandis que quandVds=VD1=-10V, le anal onduteur est formé sur toute la longueur de l'oxyde. Ene as les harges stokées dans les nanopartiules au voisinage de l'életrode de drainpeuvent relaxer vers le ourant de ondution. La relaxation de la aratéristique Ids-Vds vers des valeurs de niveau de ourant plus importantes est failitée.Ensuite, après programmation à VP=+100V pendant tP=20s, le dispositif présenteun omportement dépressif. Nous savons qu'à l'état initial, les nanopartiules sont har-gées (�gure 4.24). Sous l'e�et de l'appliation d'une tension de +100V, es harges sontévauées des nanopartiules : le niveau de ourant augmente. Ensuite les nanopartiulesse hargent progressivement provoquant une diminution du niveau de ourant mesuré.De plus, omme dans le as de la synapse failitatrie, le dispositif présente une seondedynamique de harges : pour une on�guration de tension Vds, Vgs donnée, le ourantmesuré sur le dispositif diminue progressivement. Ces deux dynamiques de relaxationde harges vont toutes les deux dans le sens d'une déroissane du niveau de ourantmesuré.Nous avons noté que l'obtention du omportement failitateur rélame un état deharge important. Sur la plupart des dispositifs, plusieurs programmations à VP=-50Vsont néessaires avant de pouvoir observer un omportement roissant du niveau moyendu ourant Ids. De plus e omportement n'est pas systématiquement obtenu sur undispositif. L'inhomogénéité des aratéristiques sur un même éhantillon, observée dansle hapitre préédent, expliquerait la di�ulté à obtenir le omportement failitateursur tous les dispositifs.Dans le tableau 5.1, les onstantes de temps mesurées sur les ourbes enveloppe desréponses des synapses failitatrie et dépressive sont réapitulées. Ces onstantes detemps sont omparées ave elles obtenues sous d'autres onditions expérimentales.
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1744 +/- 78121 +/- 6Niveau bas

1503 +/- 5193 +/- 4Niveau hautRéponse du 
dispositif dans
son état initial

Synapse 
dépressive

Synapse 
facilitatrice

Courbes de charge 
du dispositif dans 
son état initial pour 
Vgs=-20V

Relaxation après application d’une 
tension de -50V (cf. chapitre 5)

291 +/- 1935 +/- 2Niveau bas

264 +/- 1331 +/- 1Niveau haut

254 +/- 827 +/- 5Niveau bas

240 +/- 830 +/- 10Niveau haut

379 +/- 424Vds=-50V

250 +/- 216Vds=-10V

1500-2500 +/- 60100-200 +/- 4

Constante de 
temps      (s)

Constante de 
temps      (s)

Tab. 5.1 � Réapitulatif sur les onstantes de temps mesurées sur le dispositif hargé et non hargésous di�érentes onditions expérimentales.Les onstantes de temps entre la synapse failitatrie et la synapse dépressive sontprohes. Cei va dans le sens d'une dynamique de relaxation identique dans les deux as.Nous pouvons faire un parallèle entre les mesures statiques présentées dans le hapitrepréédent et les mesures dynamiques obtenues ii. Bien que les di�érentes aquisitionsn'aient pas été réalisées sur les mêmes dispositifs, ni sous les mêmes onditions expéri-mentales, les allures obtenues sont ohérentes. En e�et, dans les deux as les dispositifsprésentent deux onstantes de temps : l'une de quelques dizaines de seondes, l'autrede quelques entaines voir milliers de seondes.Une autre on�guration de fontionnement onsiste à identi�er l'appliation d'unetension de -50V sur l'életrode de grille ave l'ourrene d'une ativité du neurone post-synaptique. Le potentiel d'ation émis par le neurone post-synaptique est rétropropagévers la synapse. Les résultats présentés en partie 5.3.3.1 et 5.3.3.2 sont ohérents avela relaxation du ourant après l'appliation d'une tension de -50V, présentée dans lehapitre préédent. En e as, le poids synaptique orrespondant ii à l'amplitude duourant Ids diminue ave l'ourrene d'une ativité post-synaptique et relaxe progres-sivement vers sa valeur initiale.Nous avons montré que le niveau moyen des trains d'impulsion de ourant est fon-tion du temps éoulé entre l'ourrene d'une tension de programmation VP=-50V surl'életrode de grille, et l'arrivée du signal impulsionnel inident. La variation du poidssynaptique pourrait avoir l'allure présenté en �gure 5.21 orrespondant à une dépressionà long terme.



Conlusion 131
tpre-tpost

Variation du 
poids synaptique

Fig. 5.21 � Changement du poids synaptique en fontion du temps éoulé entre l'instant où arrivele pulse pré-synaptique et elui où arrive le pulse post-synaptique.5.5 ConlusionNos résultats démontrent la faisabilité d'une synapse dynamique életronique avenotre dispositif transistor à nanopartiules + pentaène. Cei ave di�érentes on�gu-rations des életrodes du dispositif.Conernant la propriété de dépression à ourt terme, nous avons remarqué des or-respondanes entre les résultats expérimentaux obtenus sur les synapses életroniqueset eux présentés par Varela et al. (hapitre 2, partie 2.3.2.2). En �gure 5.5 nous obser-vons que le niveau de ourant atteint une valeur stabilisée. A�n d'approfondir l'étudede la dépression à ourt terme, il serait intéressant d'aquérir l'allure de ette amplitudestabilisée du signal post-synaptique en fontion de la fréquene du signal inident, defaçon à la omparer ave elle présentée par la synapse biologique. D'autre part, nouspourrions également imposer un signal inident du type train de poisson pour obtenirdes paramètres utilisables dans le modèle proposé par Varela et Abott.Nous avons aussi démontré un omportement synaptique dépressif ou failitateur, sui-vant la tension appliquée sur l'életrode de grille du dispositif. Cependant haun de esomportements se présente à des niveaux de ourant qui di�èrent entre eux d'environun ordre de grandeur. Cei peut être orrigé en utilisant des étages suessifs sensiblesuniquement aux amplitudes des signaux et non pas aux niveaux de ourant moyens(�gure 5.22).Conernant l'étude de la plastiité synaptique à modulation temporelle relative, nouspourrions préiser l'allure de déroissane du poids synaptique en fontion de la durée
∆t=tpre-tpost (�gure 5.21), en mesurant la réponse du dispositif pour plusieurs valeurs de
∆t. La réalisation d'un iruit démonstrateur omposé de deux neurones Integrate&Firereliés par notre synapse, démontrant la dépréiation du poids synaptique en fontiondes signaux pré- et post-synaptiques prolongerait notre démonstration.Les di�érentes propriétés synaptiques ont été démontrées en utilisant des signaux in-idents de aratéristiques di�érentes entre eux. Il serait intéressant d'homogénéiser lestrois omportements mis en évidene, en utilisant un même type de signal inident. Un
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Vds (t)
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Dispositif 
Pentacène + NPs

Ids (t)Fig. 5.22 � Shéma de prinipe pour une utilisation du dispositif transistor + nanopartiules en tantque synapse életronique.signal inident de aratéristiques VD1=0V et VD2=-50V semble être le plus adapté(�gure 5.23). Par exemple dans nos mesures, la démonstration des propriétés de plas-tiité synaptique à modulation temporelle relative, est obtenue après programmationdu dispositif à une tension VP=-50V pendant une durée tP=20s. Cette étude pourraitêtre menée sur des impulsions individuelles : établir l'allure de l'amplitude du ourantmesuré en fontion du déalage temporel entre l'instant d'arrivée d'une impulsion de-50V présentée sur l'életrode de drain et l'instant d'arrivée d'une impulsion de -50Vsur l'életrode de grille. La valeur des impulsions utilisées sur l'életrode de grille pour-rait être plus importante, de façon à ompenser la faible durée de programmation tPinférieure à 20s.
Synapse

Dépression dépendant 
de la fréquence du 
signal incident

Dépression dépendant de 
l’activité post-synaptique : 
fréquence du signal

Vds

Vgs

Ids

-50V ou 
-100V

-50V ou 
-100V

Niveau de courant 
dépendant du poids 
synaptique

Neurone 
pré-

synaptique

Neurone 
post-

synaptique

Fig. 5.23 � Shéma de prinipe pour une utilisation du dispositif transistor + nanopartiules en tantque synapse életronique. La dépression post-synaptique liée à l'ativité du neurone post-synaptiqueest mise en ÷uvre par l'ourrene d'un train d'impulsion émis par le neurone post-synaptique. Ladépression liée à la fréquene du signal inident est mise ÷uvre du fait que le signal inident estaheminé sur le drain et également sur l'életrode de grille.



Conlusion 133En�n, nous pouvons ii faire la même remarque que dans le hapitre préédent : endiminuant les dimensions du dispositif les tensions de fontionnement seraient moinsgrandes. Les onstantes de temps mises en jeu seraient également moins importantes.Nous pourrions alors utiliser des signaux inidents de fréquenes plus élevées. Cepen-dant l'obtention de omposants présentant des aratéristiques plus homogènes n'estpas indispensable. En e�et les variations onstatées entre les dispositifs ne sont pas unfrein à leur utilisation au sein d'un réseau de neurones.





Conlusion
Dans e travail, à partir d'une étude ritique des arhitetures envisageables pour lesnanotehnologies, nous avons démontré la faisabilité d'une synapse dynamique ave undispositif transistor organique possédant des nanopartiules d'or insérées dans le analde ondution.Dans un premier temps nous avons relevé les aratéristiques propres aux objets na-nométriques. Ainsi leurs tehniques de fabriation ont un rendement faible ; les signauxprésentés par es nanodispositifs montrent un niveau de bruit non négligeable ; les mé-thodes d'assemblage permettent une préision de plaement limitée ; et leurs dimensionslaissent envisager une densité d'intégration élevée.Dans la littérature nous avons vu que es propriétés induisent omme problématiquesarhiteturales prinipales l'adressage des dispositifs, la prise en ompte de la toléraneaux fautes. Ces problématiques sont traitées par la reon�gurabilité, les arhiteturesneuronales. Mais nous avons observé que haune des arhitetures proposées se situedans la ontinuité des arhitetures atuelles, en utilisant des solutions pour les adap-ter aux partiularités des nanotehnologies. Deux exeptions ependant : d'une part lesautomates ellulaires quantiques (QCA) surtout développés par l'université de NotreDame, mais ils ont pour défaut prinipal la néessité d'un plaement préis des dispo-sitifs ; d'autre part l'approhe "Nanoell" de Tour qui est séduisante ar elle ombineun auto-assemblage des dispositifs peu ontr�lé, ave une tolérane aux fautes et unefontionnalité obtenues par reon�guration.Il nous a paru néessaire de onsidérer à la base les arhitetures envisageablespour les nanotehnologies, et d'e�etuer une omparaison ritique de elles-i en te-nant ompte des propriétés mises en évidene pour les dispositifs nanométriques.Nous avons onsidéré que les propriétés des nanotehnologies se traduisent en termesarhiteturaux prinipalement par des exigenes de régularité, de loalité des aès, detolérane aux fautes et aux défauts. En onsidérant es aratéristiques, nous avonsdon présenté les avantages et inonvénients de plusieurs arhitetures - l'arhiteturede Von Neumann, les automates ellulaires (dont les QCA sont une lasse partiulière),les arhitetures reon�gurables, les réseaux de neurones. A l'issue de ette omparai-son ritique nous avons onlu que les réseaux de neurones sont les plus adaptés à uneutilisation des nanotehnologies. En e�et l'arhiteture neuronale répond aux ritèreslistés auparavant, et elle dispose d'un hamp appliatif non négligeable.135



136 ConlusionA�n de limiter les e�ets du bruit apparaissant sur les niveaux de signaux, nous avonshoisi d'utiliser un mode de signalisation temporel entre les unités omposant le réseaude neurones. Un tel mode de signalisation est utilisé dans une lasse partiulière d'arhi-teture neuronale : les réseaux de neurones impulsionnels. Dans une telle arhiteturela fontion synaptique a été identi�ée omme la fontion ritique à mettre en ÷uvre.Nous avons onsidéré une synapse dynamique, 'est-à-dire que la valeur du poidssynaptique présente une variabilité qui dépend de l'ativité du réseau : on parle de plas-tiité synaptique. Nous en avons dérit les trois phénomènes prinipaux : la plastiité àourt terme, 'est-à-dire la modulation du poids synaptique en fontion de la fréquenedu signal impulsionnel pré-synaptique ; ette plastiité synaptique peut se présenterdans un mode failitateur ou dépressif, dans le premier as le poids synaptique a uneallure roissante et dans l'autre une allure déroissante ; la plastiité synaptique à mo-dulation temporelle relative, où le poids synaptique est une fontion de la orrélationdes ativités des neurones pré- et post-synaptiques, prinipalement liée au temps éouléentre l'instant d'émission du train d'impulsion pré-synaptique et l'instant d'émission dutrain d'impulsion du neurone post-synaptique et à la fréquene de es signaux.Nous avons hoisi de mettre en ÷uvre expérimentalement de telles propriétés de plas-tiité synaptique. Il a été fait l'hypothèse que leur réalisation pourrait béné�ier de phé-nomènes originaux apparaissant à l'éhelle nanométrique. Pour ela nous nous sommes�xés sur un dispositif présentant une géométrie de transistor organique ave des nano-partiules d'or insérées dans le anal de ondution. Les nanopartiules en stokant lesharges mettraient en ÷uvre le poids synaptique ; la relaxation de es harges permet-trait de réaliser les propriétés de plastiité synaptique.Ensuite nous avons proédé à la réalisation tehnologique de notre dispositif. Plu-sieurs dispositifs ont été fabriqués sur des wafers omposés d'une ouhe d'isolant SiO2surmontée de plots d'or espaés d'une distane de 12µm.Nous avons testé plusieurs méthodes de dép�t des nanopartiules sur la surfae d'iso-lant omprise entre les életrodes. Le meilleur reouvrement de la surfae par les na-nopartiules a été obtenu en fontionnalisant au préalable la surfae d'isolant par unemonoouhe de moléules de (3-aminopropyl) trimethoxysilane ; et les életrodes d'orpar une monoouhe de moléules de 1-8 otanedithiol. Nous avons observé par miro-sopie életronique que les nanopartiules ainsi déposées ont formé un réseau 2D dansertaines zones.Les mesures életriques aquises sur des dispositifs appartenant à et éhantillonont mis en évidene un ourant de ondution. Pour l'étape de dép�t suivante, nousavons don hoisi un éhantillon qui présentait un réseau de nanopartiules moinsompat, mais auun ourant de ondution. Avant de proéder au dép�t de nano-partiules, la surfae isolante inter életrodes de et éhantillon avait été reouvertede (3-aminopropyl) trimethoxysilane omme sur l'éhantillon préédent. Par ontre leséletrodes d'or avaient été revêtues d'une monoouhe de 2-aminoethanethiol. Pour ter-miner la fabriation de nos dispositifs, et éhantillon a subi un dép�t d'une ouhe depentaène.Puis notre dispositif a été aratérisé életriquement. Les résultats ont été omparés



Conlusion 137ave eux obtenus sur des dispositifs appartenant à des éhantillons témoins : un éhan-tillon ayant subi un dép�t de nanopartiules sans le dép�t préalable de moléules sur lasurfae, et un éhantillon n'ayant pas subi de dép�t de nanopartiules.D'abord les grandeurs aratéristiques du dispositif en on�guration transistor ont étémesurées. Nous avons montré que les nanopartiules améliorent la mobilité des porteursde harge, la pente sous le seuil, et le niveau de ourant. Cependant l'utilisation denotre dispositif dans un iruit présenterait une onsommation arue ar les valeurs detension de seuil et de Turn-on voltage sont plus importantes par rapport à un transistorpentaène n'ayant subi auun dép�t de nanopartiules.Nous avons également montré que les nanopartiules peuvent stoker des harges.Ainsi un e�et mémoire a été mis en évidene sur notre dispositif. En appliquant unetension adéquate sur l'életrode de grille le niveau de ourant drain-soure est drasti-quement diminué, puis relaxe progressivement vers sa valeur initiale. Nous avons donobtenu un dispositif ombinant les propriétés d'un transistor et elles d'une mémoire.En�n nous avons proédé aux mesures impulsionnelles sur notre dispositif. Nousavons onsidéré la tension entre les életrodes de drain et de soure omme signal d'en-trée, et le ourant drain-soure omme signal de sortie, le poids synaptique étant misen ÷uvre par la harge stokée dans les nanopartiules. L'életrode de grille permettaitd'une part d'appliquer une tension de fontionnement au dispositif ; et d'autre part deharger les nanopartiules, 'est-à-dire initialiser le poids synaptique du dispositif.Au ours de plusieurs séries de mesure nous avons herhé à retrouver des ompor-tements de synapse dynamique en appliquant des signaux périodiques sur l'entrée dudispositif. Généralement nos séries de mesures onsistaient à d'abord initialiser le poidssynaptique en appliquant une tension sur l'életrode de grille pendant une durée prédé-terminée (tension de programmation). Ensuite nous observions l'évolution de e poidssynaptique en fontion des propriétés du signal inident. Ce poids synaptique était misen évidene par les aratéristiques du signal de sortie, 'est-à-dire l'intensité du ourantdrain-soure mesurée.Ainsi plusieurs des plastiités synaptiques typiques d'une synapse dynamique ont étédémontrées. Nous avons montré que sous l'appliation d'un signal d'entrée périodique,l'intensité du ourant drain-soure a une allure roissante ou déroissante en fontionde la fréquene du signal inident. Cette aratéristique est une mise en ÷uvre de laplastiité synaptique à ourt terme. Nous avons également montré que la réponse dudispositif à un signal périodique inident varie suivant la valeur de la tension de pro-grammation initiale. En e�et pour un signal de fréquene donnée, si le dispositif a étéprogrammé par une tension de -50V l'intensité du ourant drain-soure aura une allureroissante ; par ontre si le dispositif a été initialement programmé par une tension de+100V, l'intensité du ourant aura une allure déroissante. Nous pouvons don réali-ser une synapse failitatrie ou dépressive ave le même dispositif. En�n nous avonsdémontré que le niveau de ourant mesuré en réponse à un signal inident périodiquevarie en fontion de la durée ∆t éoulée depuis la programmation du dispositif et l'ins-tant d'arrivée du signal inident. De plus nous avons montré que le niveau de ourantdiminue ave le nombre de programmations e�etuées sur le dispositif. Si le signal de



138 Conlusionprogrammation représente une impulsion post-synaptique nous obtenons une plastiitésynaptique à modulation temporelle relative.Ces di�érentes propriétés synaptiques démontrées prouvent la faisabilité expérimen-tale d'une synapse dynamique ave notre dispositif pentaène + nanopartiules.Cependant les fréquenes du signal impulsionnel d'entrée pourraient être augmen-tées, et les onstantes de temps présentées par les phénomènes de plastiité synaptiquepourraient être diminuées, en utilisant des géométries de dispositifs de dimensions plusréduites.De plus, e travail pourrait être prolongé par un volet davantage arhitetural. No-tamment une perspetive intéressante serait l'intégration des paramètres de la synapseéletronique que nous avons fabriquée, au sein d'un modèle d'arhiteture de réseau deneurones impulsionnels. Il faudrait alors onsidérer le odage de l'information : est-ilplus pertinent de oder l'information dans la fréquene du signal ou dans l'instant d'ar-rivée d'une impulsion ?A terme, pour toute proposition arhiteturale pour les nanotehnologies, se pose laquestion de savoir omment ave une telle densité de dispositifs, dissiper la haleur pro-duite. En e�et si ave les nanotehnologies on peut espérer réduire la onsommationunitaire d'un dispositif, la densité d'intégration atteignable risque de ne pas diminuerla puissane dissipée globale d'un iruit. D'autre part la logique utilisant l'état deharge életronique des dispositifs butera sur la limite thermodynamique fondamentale.Celle-i dé�nit une énergie minimale dissipée par toute opération de ommutation d'undispositif utilisant la harge életronique omme variable d'état [184℄.Du point de vue arhitetural, les alulateurs réversibles tels que les alulateurs adia-batiques quantiques, sont envisageables pour traiter es problématiques [185℄, [186℄. Dupoint de vue du dispositif on peut également envisager d'utiliser une variable d'étatautre que la harge életronique, telle que le spin d'une partiule [187℄ ou la onforma-tion d'une moléule [188℄, [189℄.
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Table des �gures1 Shéma de la géométrie d'un transistor MOS. Les életrodes de soure et de drain sontdes pohes de siliium dopé N dans le as d'un transistor de type N, ou dopé P dansle as d'un transistor de type P. Sous l'e�et d'une tension appliquée sur l'életrodede grille, un anal de ondution se forme sous l'isolant de grille. Il est onstitué desporteurs de harges disponibles dans les réservoirs que sont la soure et le drain. Enbas sont représentés les symboles des transistors NMOS et PMOS. . . . . . . . . . 12 Graphe représentant les longueurs L de l'életrode de grille pour haque année, obtenuà partir des valeurs déjà atteintes et des projetions de l'ITRS [1℄. . . . . . . . . . 21.1 Shéma d'une struture de graphite [4℄. a1 et a2 sont les veteurs de base du réseau.En enroulant la feuille pour former un ylindre de façon à e que les deux extrémitésd'un veteur (m,n) du réseau se joignent, on obtient un nanotube (m,n). Les indiesm et n déterminent le diamètre du nanotube et sa hiralité. Ce terme désigne le motifd'arrangement formé par les atomes de arbone onstituant le CNT. . . . . . . . . 61.2 (a) Il existe une multitude de motifs possibles, les deux motifs prinipaux sont dénom-més armhair (m, m) et zigzag (m, 0). Les autres strutures présentant des olonnesd'hexagone en spirale autour de l'axe du nanotube sont dites hirales. (b) Sur le NTZigzag le motif est horizontal, sur le NT Armhair le motif est vertial. . . . . . . . 71.3 (a) Modélisation d'un nanotube monoparoi [5℄. Ils sont souples, ils peuvent être tor-dus, aplatis, s'allonger sans raquer. (b) Modélisation d'un nanotube multiparoi [5℄.Distane inter ouhe d'environ 3.4 Å ; Il est onstaté jusqu'à inquante ouhes. LesNTs multi parois ontiennent plus de défauts que les mono parois, e qui diminueleurs propriétés. Ils ont une variété d'arrangements possibles qui sont répertoriés. LesMWNT sont plus failes à produire. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 71.4 Image au MEB d'un réseau de MWNT [4℄. Chaque "tour" est un paquet de MWNTorientés perpendiulairement à la surfae. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 91.5 Image MEB de nanotubes synthétisés diretement entre deux ouhes métalliques [21℄. 101.6 Transistor CNT, image au MEB (gauhe), à l'AFM (droite) [22℄. . . . . . . . . . . 111.7 (a) Image AFM d'une porte logique intramoléulaire, un même CNT ayant une partiep et une partie n sert de anal pour deux transistors, la partie non reouverte par duPMMA a été dopée au potassium. (b) Caratéristique obtenue. [10℄ . . . . . . . . 12155



156 Table des �gures1.8 (a) Shéma d'un déodeur CNT fabriqué par Javey et al. Les nanotubes roissent dansle iruit. (b) Image au MEB d'un CNT entre deux életrodes. [25℄ . . . . . . . . . 121.9 (a) 1-La partiule métallique est sous forme liquide, le siliium sous forme gazeuse sedissout dans ette goutte. 2-La roissane ommene quand le liquide est saturé ensiliium. Sous ondition de la présene de siliium gazeux la roissane ontinue tantque la partiule est à l'état liquide [37℄. (b) Image de nano�ls de phosphure d'indiumInP prise au MEB [36℄. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 141.10 (a) Images au MEB. Vues du dessus de la surfae poreuse [38℄. (b) Image au mirosopeéletronique à balayage de nano�ls après la dissolution de la membrane AAO [39℄. . 151.11 Image MEB d'un nano�l roissant à travers un masque de SiO2 [40℄. . . . . . . . . 151.12 (a) Shéma d'un transistor à nano�ls. En haut image au mirosope életronique àtransmission d'un nano�l de 5 nm de diamètre. (b) Shéma montrant la passivationdes défauts de l'oxyde de siliium [42℄. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 161.13 (a) Les valeurs sont en nanomètre. Le nano�l est omposé d'un axe en siliium dopé p,d'une ouhe de germanium non dopé, une ouhe d'oxyde de siliium, et une ouhede germanium dopé. (b) Vue d'ensemble du transistor. Les életrodes de drain etsoure sont ontatées à la ouhe de germanium intrinsèque. L'életrode de grille estévaporée sur la ouhe de germanium dopé p. [49℄ . . . . . . . . . . . . . . . . . 171.14 Caratéristiques Ids-Vds pour des tensions de grille de 0, 1, 2 et 3V. En insert en hautà gauhe : les ourbes représentent le ourant Ids en fontion de la tension Vgs pourVds = 1V . La ourbe rouge labellisée par des triangles est aquise quand l'életrodede grille est assurée par le substrat. La transondutane pour e dispositif est alorsde 80 nS. La ourbe bleue labellisée par des points est aquise quand l'életrode degrille est assurée par un autre nano�l. La transondutane mesurée est de 280 nS.En insert en bas à droite : shéma du transistor à nano�l [50℄. . . . . . . . . . . . 181.15 (a) Image MEB d'une jontion assée [52℄. (b) Shéma d'une mesure par mirosopieà e�et tunnel. Les moléules sont insérées dans une monoouhe isolante et adresséespar la pointe du STM [53℄. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 191.16 Shéma d'une monoouhe auto-assemblée . . . . . . . . . . . . . . . . . 201.17 Shéma d'un dép�t par un proédé Langmuir-Blodgett. Le substrat est progressive-ment retiré de l'eau a�n que la monoouhe se dépose à sa surfae. La barre mobilepermet de ontr�ler la densité du �lm. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 211.18 Caratéristiques ourant-tension d'une moléule onjuguée dans une jontion assée.Typiquement la aratéristique est instable. Mais deux allures sont le plus souventobservées : une aratéristique asymétrique (a) ou symétrique (b). Sur les deux ourbesla ondution augmente par pas, à partir d'une ertaine valeur elle est roissante et àpeu près linéaire [68℄. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 21



Table des �gures 1571.19 (a) Moléule de γ - (n-hexadeyl) quinolinium triyanoquinodimethanide, C16H33Q-3CNQ [69℄. (b) Shéma d'une diode moléulaire réalisée ave une multiouhe Langmuir-Blodgett sur un substrat en verre, quartz ou siliium. Le dispositif peut être onstituéd'une seule monoouhe [69℄. Les pointes sont en alliage de gallium et d'indium. . . 221.20 Caratéristique ourant-tension d'un dispositif életrode d'or/monoouhe de C16H33Q-3CNQ/életrode d'or. Le pad d'életrode a une surfae de 0, 283mm2. Le ratio dereti�ation dé�ni par le rapport (ourant à V0)/(ourant à -V0) vaut 27,5. L'e�etreti�ateur est perdu au bout de inq yles [69℄. . . . . . . . . . . . . . . . . . 221.21 (a) Coupe d'une struture à nanopore. Elle est onstituée d'un évidement formé dansune membrane de nitrure de siliium [56℄. (b) Shéma de la partie ative de la strutureà nanopore ave des moléules 2'-amino-4-ethynylphenyl-4'- ethynylphenyl-5'-nitro-1-benzenethiolate entre les deux életrodes d'or [56℄. . . . . . . . . . . . . . . . . . 231.22 Caratéristique I(V) d'une monoouhe de moléules ontenant des entres redoxnitro-amine sur de l'or à une température de 60 K [57℄. . . . . . . . . . . . . . . 231.23 shéma représentant les deux états de la moléule de rotaxane. . . . . . . . . . . . 241.24 (a) Le dispositif mémoire à base de rotaxane est omposé d'une ouhe de moléulesde rotaxane sur du siliium dégénéré déposée par la méthode Langmuir-Blodgett. Uneéletrode Aluminium/titane est évaporée sur la monoouhe [72℄. (b) En trait pleinnous avons la ourbe d'un dispositif de rotaxane. On observe le passage d'un état debasse ondutivité à un état de haute ondutivité pour une tension de 2 V. L'état debasse ondutivité est retrouvé pour une tension de -2 V. En pointillé nous avons laourbe obtenue pour un dispositif réalisé ave uniquement la partie �xe de la moléulede rotaxane. L'e�et bistable est bien du à l'anneau de la moléule de rotaxane. . . . 241.25 Le transistor SET est omposé d'une partiule métallique appelée île de Coulombomprise entre deux barrières tunnel. La harge de l'île de Coulomb est déterminéepar la tension de grille appliquée. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 251.26 (a) Caratéristique Ids-Vds d'un transistor SET. L'allure de la aratéristique dépendde l'état de harge de l'île de oulomb. (b) Variation périodique de la tension de seuilVT en fontion de l'état de harge de l'île de Coulomb. . . . . . . . . . . . . . . 251.27 Shéma d'un assemblage de nano�ls par un proédé miro�uidique. A - Un moulePDMS (omposé organique) déposé à la surfae forme un anal dans lequel un �uxd'une solution de nano�ls va être réalisé. Les nano�ls vont s'organiser parallèlement àla diretion du anal. B - En proédant par itération de e proédé des réseaux roisésou rossbars de nano�ls peuvent être formés [46℄. . . . . . . . . . . . . . . . . . 271.28 (a) Image MEB (éhelle 1 µm), et shémas d'une porte logique Or réalisée ave deuxdiodes p-n à nano�ls. (b) Tension de sortie en fontion des quatre niveaux logiquespossibles : (0,0) ; (0,1) ; (1,0) ; (1,1), où l'entrée logique 0 est 0 V et l'entrée logique 1est 5 V. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 28



158 Table des �gures1.29 Crossbar Or programmable [83℄. Les sorties de la fontion logique Or sont restauréespar les deux rossbars situés à droite de la �gure. Le premier d'entre eux envoie unsignal inversé au rossbar Or suivant, le seond restaure le signal mais ne l'inversepas. Les életrodes Vpd et Vpu permettent d'isoler le rossbar durant le alul de lafontion logique. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 291.30 (a) Layout de la Nanofabri ave grossissement d'un luster. (b) Shéma d'un Nanoblo. 291.31 (a) Struture d'un réseau Crossnet. Les fontions sommatries du réseau de neuronessont implantées ave les ellules CMOS (retangles gris). Les fontions synaptiquessont réalisées par des dispositifs moléulaires auto assemblés aux intersetions desnano�ls (points verts). Les lignes rouges et bleues représentent respetivement desaxones et des dendrites. Les deux synapses labellisées sont elles qui relient les somasj et k. Les signes sur les sommas désignent les polarités des entrées-sorties [86℄. (b)Vue latérale d'un iruit CMOL [87℄. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 301.32 Caratéristique des NW-FET après modi�ation himique [88℄. (a) Condutane enfontion de Vg avant (bleu) et après (rouge) traitement ave du TEA. (b) Histogrammede la tension de seuil pour trente NW-FET avant (bleu) et après (rouge) traitementave du TEA. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 311.33 (a) Image MEB d'un déodeur 4x4 NW-FET réalisé [88℄. (b) Monitoring en tempsréel des signaux en entrée (bleu) et des sorties orrespondantes (rouge) du déodeur.La tension d'alimentation est de 3,5 V et la résistane de harge de 40 MΩ [88℄. . . . 321.34 (a) Déodeur onstruit ave des nano�ls adressables [90℄. (b) Nano�l ave son oded'adressage [90℄. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 331.35 Shéma représentant le positionnement des nano�ls par rapport aux pins de la ouheCMOS. Le rossbar de nano�ls fait un faible angle α ave le réseau CMOS. Ceipermet de pallier aux inertitudes de plaement et d'adresser individuellement haquenano�l [87℄. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 331.36 Représentation shématique de la propagation en vague des iruits testeurs. La régionnoire est testée et on�gurée en iruit testeur par un testeur extérieur. Puis haquerégion teste et on�gure un voisin ayant une valeur de gris plus faible [91℄. . . . . . 341.37 (a) Exemple montrant omment un dispositif défetueux est loalisé en utilisant deuxon�gurations de iruit testeur di�érents au ours de l'étape 2 [91℄. (b) Graphiquesreprésentant le taux de reouvrement de omposants sans défaut. Les labels indiquentle nombre maximum de défauts que le iruit testeur peut omptabiliser au ours del'étape 1 [91℄. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 351.38 Graphique représentant la fration de pixels stabilisés dans le mauvais état en fontionde la fration de dispositifs défetueux du Crossnet. Le réseau implanté est un réseaude Hop�eld. Chaque ourbe est labéllisée suivant le nombre de motifs stokés dans leréseau orrespondant [87℄. Les ourbes en trait plein sont obtenues ave une théorieanalytique, les points proviennent d'une simulation numérique. . . . . . . . . . . . 36



Table des �gures 1591.39 (a) Shéma de ellules à quatre points quantiques, la répulsion de oulomb imposeaux életrons d'ouper les oins opposés de la ellule. (b) Fil QCA . . . . . . . . 371.40 (a) Porte majorité : la sortie prend la valeur majoritaire présente aux entrées. (b)Crossover QCA : l'information qui se propage sur la ligne vertiale n'interagit pasave le �l horizontal. () Inverseur QCA : les ellules positionnées à 45 degrés les unespar rapport aux autres interagissent inversement, leur polarisation est toujours inverse. 371.41 Full adder QCA [93℄ : (a) �l, (b) inverseur, () porte majorité, (d) fan-out, (e) rossover. 381.42 (a) Shéma d'un registre à déalage QCA et image au MEB du registre à déalagefabriqué. (b) Fontionnement d'un registre à déalage : (a) entrée VIN appliquée aulath1 ; (b) horloge VC1 du lath1 ; () sortie du lath1 mesurée par la tension du dotD1 ; (d) horloge VC2 déalée en phase appliquée au lath2 ; (e) sortie du lath2 donnéepar le potentiel du dot D4. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 391.43 Porte logique NAnd réalisée ave une Nanoell. . . . . . . . . . . . . . . . . . . 401.44 Image MEB de la réalisation expérimentale d'une Nanoell. L'image du haut présenteinq paires d'életrodes juxtaposées. Le retangle entral est le �lm disontinu d'orreouvert de nano�ls à ertains endroits. L'image du bas est un agrandissement de laportion entrale. On observe le �lm d'or disontinu ave un nano�l d'or �xé par desmoléules d'OPE-dithiol. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 411.45 Caratéristiques I(V) aquises sur une paire d'életrodes adjaentes. Les ourbes a, bet  sont suessivement aquises. La �èhe noir indique le sens de balayage. . . . . 411.46 (a) Caratéristiques I(V) de la Nanoell avant (a) et après (b-d) trois impulsionsde tension de -8 V aquises à une température de 297 K. Les ourbes b,  et d sontrespetivement le premier, le seond, et le troisième balayage aquis après l'appliationdes trois impulsions de tension. Les auteurs observent un e�et mémoire à leturedestrutive sur la gamme de fréquene [-4 V, 0 V℄. (b) Caratéristiques I(V) de laNanoell avant (balayages a-) et après (balayages d-f) trois impulsions de tension de-8 V aquises à une température de 297 K. L'état de haute ondutivité initial (état 0)est représenté par les ourbes a, b, et  qui sont respetivement le premier, le seond etle troisième balayage avant l'appliation des impulsions. L'état de basse ondutivité(état 1) est représenté par les ourbes d, e, et f qui sont respetivement le premier,le seond, et le troisième balayage aquis après l'appliation des trois impulsions detension. Les auteurs observent un e�et mémoire à leture non destrutive sur la gammede tension [-2 V, 0 V℄. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 422.1 Shéma d'une arhiteture de Von Neumann. L'unité de ontr�le et l'unité arithmé-tique et logique (U.A.L) font partie du module appelé proesseur. Les instrutionsde ontr�le qui ordonnanent les opérations réalisées par l'U.A.L. sont aquises à unemplaement en mémoire par l'unité de ontr�le. Les données sont éhangées entrel'U.A.L. et l'espae mémoire qui leur est réservé. Les blos d'entrées-sorties permettentà un opérateur extérieur d'entrer des données à l'aide du lavier, et d'a�her des ré-sultats de alul sur l'éran. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 47



160 Table des �gures2.2 Ce shéma représente l'évolution de la règle 30 à haque pas de temps. Chaque ligneest un état de l'automate ellulaire à une dimension. Les états suessifs sont présentésdans leur ordre d'apparition suivant le sens de la �èhe vertiale. On observe qu'unmotif triangulaire se répète régulièrement. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 492.3 Graphe représentant le fontionnement d'un neurone de MCulloh et Pitt. Les sortiesdes neurones Sj sont pondérées par des poids synaptiques Wij . Les �èhes indiquentque les poids sont variables. Ces sorties pondérées sont additionnées dans le sommateurou soma formant e qui est appelé la variable d'état. Cette variable d'état onstituel'entrée de la fontion d'ativation. Celle-i est une fontion non linéaire. Typiquementdans le as de neurones binaires, il s'agit de la fontion de Heaviside. Quand la variabled'état ai atteint un seuil θi le neurone Ni envoie un signal Si en sortie. . . . . . . . 502.4 Struture d'une arhiteture reon�gurable [126℄, [127℄. . . . . . . . . . . . . . . 512.5 Exemple de l'implantation d'une logique ombinatoire sous forme de LUTs : la table devérité de la fontion à réaliser est mémorisée dans la LUT. Chaque on�guration desentrées onstitue don l'adresse d'une valeur de la fontion. Cette valeur est ensuiteenvoyée en sortie [126℄. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 512.6 Shéma d'un interrupteur programmable. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 522.7 Paradigmes de alul pour les arhitetures étudiées. Un paradigme de alul estdivisé en trois niveaux : un modèle de programmation, un modèle d'exéution, et uneimplantation matérielle. L'étendue de haque �èhe indique les niveaux pour lesquelsdes solutions existent pour une arhiteture donnée. Les traits pleins désignent lesniveaux qui sont les mieux ontr�lés. Les traits en pointillés signi�ent que des solutionssont proposées mais que le niveau n'est pas maîtrisé. . . . . . . . . . . . . . . . . 532.8 Shéma d'un neurone biologique [136℄. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 552.9 Shéma du fontionnement d'un neurone impulsionnel. Dès que la somme des poten-tiels post-synaptiques atteint un seuil prédé�ni, le neurone envoie un potentiel d'ationsur sa sortie. Il est ensuite dans une zone réfrataire où il est insensible à ses entrées. 552.10 Le potentiel d'ation émis peut-être exitateur ou inhibiteur suivant la nature de lasynapse. Le poids synaptique se traduit par l'amplitude de la réponse post-synaptique. 562.11 Shéma réapitulatif sur les modèles de neurone impulsionnel . . . . . . . . . . . 572.12 Shéma d'un neurone formel "Integrate & Fire". Chaque groupement fontionnel estentouré en pointillés. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 572.13 Shéma simpli�é d'une synapse. L'arrivée d'un potentiel d'ation entraine la libérationde neurotransmetteurs. Ceux-i vont s'appareiller aux réepteurs adéquats. . . . . . 582.14 Potentiel post-synaptique d'une synapse en réponse à un train d'impulsions répartiesselon la loi de Poisson ayant pour fréquene moyenne 4 Hz. Les traits pleins sont issusdes mesures expérimentales, les points sont les valeurs obtenues par le modèle de Varelaet al. Nous onstatons que quand l'intervalle ∆t est grand, le signal post-synaptiqueaugmente. Par ontre quand l'intervalle ∆t est faible, le signal post-synaptique diminue[144℄. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 59



Table des �gures 1612.15 Réponse d'une synapse à un signal inident de fréquene 10 Hz. Les traits pleins sontissus des mesures expérimentales, les points sont les valeurs obtenues par le modèle deVarela et al. Pour une fréquene élevée la synapse présente une dépression. L'amplitudedu potentiel post-synaptique onverge vers une valeur stabilisée [144℄. . . . . . . . 602.16 Reouvrement du signal post-synaptique après une dépression induite par un traind'impulsions inident d'une fréquene onstante de 20 Hz. L'amplitude de la réponseest normalisée par la réponse initiale. Une approximation des données par une expo-nentielle double est plus prohe des données expérimentales qu'une approximation parune exponentielle simple [144℄. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 602.17 Résultats de simulation d'un omportement synaptique. (A) Potentiel post-synaptiquegénéré par un train d'impulsion inident de fréquene 20 Hz transmis à travers unesynapse dépressive. (B) Même signal que préédemment mais transmis à travers unesynapse failitatrie [146℄. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 612.18 Quand le neurone post-synaptique émet un signal sur sa sortie, elui-i est égalementrétro propagé vers la synapse. L'amplitude du potentiel post-synaptique est fontionde la durée éoulée entre l'instant où le neurone post-synaptique envoie son signal etelui où le neurone pré-synaptique envoie un signal à la synapse. . . . . . . . . . . 622.19 Exemples de deux règles de plastiités synaptiques présentant des potentiation etdépression à long terme [151℄. En absisse sont représentées les variations du poidssynaptique. L'axe des ordonnées représente les valeurs tpre-tpost. . . . . . . . . . . 622.20 Shéma du iruit de la synapse adaptive proposée par Chia et al.[156℄. Les transis-tors M3−M6 et la apaité Cf onstituent le blo failitateur du iruit synaptique.Les transistors M11−M14 et la apaité Cd implantent le blo dépressif. . . . . . . 643.1 (a) Shéma du dispositif mémoire réalisé par Yang et al. [160℄. Une ouhe de maté-riau polymère (polystyrène+DMA) ontenant des nanopartiules enapsulées par desmoléules de dodéanethiol est insérée entre des életrodes en aluminium. (b) Cara-téristique I-V du dispositif AL/Au-DT NP+DMA+PS/Al. Lors du premier balayageen tension on est dans un état de basse ondutivité (1). A partir d'une tension de 6Von passe à un état de haute ondutivité (2). On revient à l'état de basse ondutivitépar un balayage en tension inverse (3)[160℄. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 683.2 Shéma du transistor pentaène ave des nanopartiules enterrées dans le anal ondu-teur. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 693.3 On peut modi�er la fontionnalité himique de la nanopartiule enapsulée par éhangede ligand. R désigne un groupement himique. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 703.4 Les életrodes sont dé�nies par lithographie életronique. Les pointes des életrodesde soure et drain font une inquantaine de nanomètres. L'életrode de grille uneentaine de nanomètres. Le gap inter életrodes est de 30 nm. Sato et al. ont déposétrois nanopartiules enapsulées par des moléules d'alanedithiol. Sur e dispositif ilsobservent des omportements de bloage de oulomb. . . . . . . . . . . . . . . . 70



162 Table des �gures3.5 Les nanopartiules en phase aqueuse sont �xées par des groupements amine -NH2. Laliaison s'e�etue sous forme ionique NH+

3 . Les nanopartiules en phase organique sont�xées par un groupement thiol -SH. Ce groupement perd un atome d'hydrogène pourréaliser une liaison ovalente ave la nanopartiule. . . . . . . . . . . . . . . . . 713.6 (a) Les moléules utilisées pour les surfaes d'or sont des moléules à groupement-SH. La moléule perd un atome d'hydrogène quand elle s'arohe à la surfae. Rdésigne un groupement himique -SH ou -NH2. (b) Les moléules d'arohage pourles surfaes d'oxyde de siliium sont des moléules à groupement triméthoxysilane -Si(OCH3)3. Les atomes d'oxygène assurent la liaison ave la surfae d'oxyde. R désigneun groupement himique -SH ou NH2. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 713.7 La surfae est reouverte d'une ouhe d'arohage puis une monoouhe peut-êtredéposée. On obtient des multiouhes en proédant de façon itérative. . . . . . . . 723.8 Après un dép�t de nanopartiules en phase aqueuse sur une surfae aminée, Satoobtient un réseau non ompat(gauhe). Cependant une monoouhe de moléulesalanedithiol sur la surfae des nanopartiules peut servir de ouhe d'arohage pourd'autres nanopartiules. Après un autre dép�t de nanopartiules, on obtient alors unréseau plus ompat (droite). . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 733.9 (a) Shéma de la grille de mirosope utilisée de référene G200HS Fine Square Mesh.(b) Shéma d'un plot d'or sur un éhantillon. H=113 µm , B=12 µm, P=125 µm. . . 743.10 Moléule de 1,4-benzènedithiol, C6H6S2, M=142.24 g/mol. . . . . . . . . . . . . 753.11 Moléule de 1,8-otanedithiol, C6H18S2, M=178.35 g/mol. . . . . . . . . . . . . 753.12 Moléule de 2-Aminoethanethiol, C2H7NS, M=77.14 g/mol. . . . . . . . . . . . 753.13 Moléule de 3-Meraptopropyl trimethoxysilane, SH(CH2)3Si(OMe)3, M=196.34 g/mol.753.14 Moléule de 3-aminopropyl trimethoxysilane, NH2(CH2)3Si(OCH3), M=179.29g/mol. 763.15 Shéma réapitulatif des protooles des éhantillons ayant subi un dép�t de moléulesthiolées. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 773.16 Shéma réapitulatif des protooles des éhantillons ayant subi un dép�t de moléulesaminées. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 793.17 (a) Image MEB de l'éhantillon 2. On observe un dép�t très loalisé. (b) Grossissementd'une zone de dép�t sur l'éhantillon 2. Bien que le �lm soit irrégulier on observe unréseau 2D de nanopartiules sur des aires d'un peu plus de 200 nm2. On observe queles nanopartiules peuvent également s'agréger entre elles. . . . . . . . . . . . . . 813.18 Caratéristiques Ids-Vds aquises sur trois dispositifs de l'éhantillon 2. Les onduti-vités mesurées sont de 1,41×10−9S.m−1, 2,9×10−10S.m−1, et 1,14×10−10S.m−1. . 823.19 (a) Image MEB de l'éhantillon 3. Les points blans sur les plots d'or sont des amas denanopartiules. (b) Un grossissement d'un plot d'or de l'éhantillon 3 montre que lesnanopartiules forment des agrégats de forme irrégulière. A l'image les nanopartiulesdéposées se détahent bien de la surfae d'or qui est plus sombre. . . . . . . . . . . 82



Table des �gures 1633.20 Image MEB prise sur l'éhantillon 4. Sur et éhantillon il y a eu très peu de dép�t denanopartiules. Cependant à de rares endroits un tapis de nanopartiules a pu relierdeux életrodes. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 833.21 Caratéristique Ids-Vds aquise sur un dispositif présentant un dép�t similaire à eluimontré en �gure préédente. La ondutane est de 7,01×10−7S.m−1. Elle est plusélevée que sur l'éhantillon 2 en e�et l'épaisseur du �lm nanopartiules + moléulesdéposé est plus importante. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 833.22 (a) Image MEB prise sur l'éhantillon 6. Des deux �tés du adre on a les életrodesd'or. Les tâhes blanhes sont des amas de polymères.(b) Grossissement du analinter-életrode. Les nanopartiules forment un réseau d'une seule épaisseur, ompatpar endroits, ave une organisation préférentiellement linéaire. . . . . . . . . . . . 843.23 Caratéristiques Ids-Vds pour Vgs= 0 V, 10 V, 20 V et 30 V aquises sur une paired'életrodes de l'éhantillon 6. L'e�et de la tension de grille sur la aratéristique satureà Vgs=30 V. Les ondutivités mesurées sont respetivement de 6,03×10−11S.m−1,5,6×10−11S.m−1, 5,7×10−11S.m−1 et 5,6×10−11S.m−1. . . . . . . . . . . . . . 843.24 (a) Image MEB prise sur l'éhantillon 7. Des deux �tés du adre on a les életrodesd'or. Il semble y avoir un dép�t ompat de nanopartiules. (b) Grossissement de lamarhe surfae isolante-plot d'or. On observe que les nanopartiules sont très espaéessur la surfae. Cependant à ertains endroits ils peuvent former des agrégats. Onremarque également des moléules polymérisées. . . . . . . . . . . . . . . . . . . 853.25 (a) Image MEB de l'éhantillon 8. On observe des amas de nanopartiules sur toute lasurfae. Cependant le �lm n'est pas assez ompat pour obtenir un ourant életrique.(b) Grossissement du anal inter-gap montrant un réseau non ompat de nanopartiules. 853.26 (a) Image MEB de l'éhantillon C après le dép�t de nanopartiules et avant le dép�tde pentaène. Les nanopartiules forment des agrégats sur toute la surfae. (b) Onobserve des amas de nanopartiules sur la surfae d'oxyde et sur l'életrode d'or. . . 873.27 shéma de prinipe d'un bâti d'évaporation par e�et joule . . . . . . . . 884.1 Présentation des résultats des mesures du ourant Ids(Vds=Vgs=-20V) aquises surles dispositifs de l'éhantillon A (a) Répartition statistique des ourants mesurés. (b)Répartition spatiale des ourants mesurés. Sur et éhantillon omme sur tous lesautres, il manque la partie inférieure gauhe. C'est à ette zone que les wafers ont été�xés sur le sole lors des proédés de dép�t. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 934.2 Présentation des résultats des mesures du ourant Ids(Vds=Vgs=-20V) aquises surles dispositifs de l'éhantillon B (a) Répartition statistique des ourants mesurés. (b)Répartition spatiale des ourants mesurés. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 944.3 Présentation des résultats des mesures du ourant Ids(Vds=Vgs=-20V) aquises surles dispositifs de l'éhantillon C (a) Répartition statistique des ourants mesurés. (b)Répartition spatiale des ourants mesurés. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 94



164 Table des �gures4.4 Caratéristiques Ids-Vds pour Vgs=0V, -5V, -10V, -15V, -20V aquises sur un dispo-sitif appartenant à l'éhantillon A. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 954.5 Caratéristiques Ids-Vds pour Vgs=-10V, -15V, -20V aquises sur un dispositif appar-tenant à l'éhantillon B. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 954.6 Caratéristiques Ids-Vds pour Vgs=-10V, -15V, -20V aquises sur un dispositif appar-tenant à l'éhantillon C. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 954.7 (a) Raine arrée du ourant drain-soure √
Ids en fontion de la tension de grilleVgs. Caratéristique aquise dans la zone de saturation (Vds=-20V) d'un dispositifde la majorité statistique de l'éhantillon A. L'axe des absisses est déalé pour tenirompte du ourant de fuite. La mobilité est de 1,4×10−4m2.V−1.s−1 et la tension deseuil de -4,28V (b) Répartition statistique des mobilités alulées sur les dispositifs del'éhantillon A. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 964.8 (a) Raine arrée du ourant drain-soure √
Ids en fontion de la tension de grilleVgs. Caratéristique aquise dans la zone de saturation (Vds=-20V) d'un dispositifappartenant à la majorité statistique de l'éhantillon B. La mobilité alulée est de2,8×10−3m2.V−1.s−1 et la tension de seuil de -11,7V (b) Répartition statistique desmobilités alulées sur les dispositifs de l'éhantillon B. . . . . . . . . . . . . . . 974.9 (a)Raine arrée du ourant drain-soure √
Ids en fontion de la tension de grilleVgs. Caratéristique aquise dans la zone de saturation (Vds=-20V) d'un dispositifappartenant à la majorité statistique de l'éhantillon C. La mobilité alulée est de3,4×10−3m2.V−1.s−1 et la tension de seuil est de -10,5V. (b) Répartition statistiquedes mobilités alulées sur les dispositifs de l'éhantillon C. . . . . . . . . . . . . 974.10 Courant drain-soure traé en éhelle logarithmique en fontion de la tension de grilleappliquée. Caratéristique aquise sur un dispositif de l'éhantillon A. . . . . . . . 984.11 Courant drain-soure traé en éhelle logarithmique en fontion de la tension de grilleappliquée. Caratéristique aquise sur un dispositif de l'éhantillon B. . . . . . . . 984.12 Courant drain-soure traé en éhelle logarithmique en fontion de la tension de grilleappliquée. Caratéristique aquise sur un dispositif de l'éhantillon C. . . . . . . . 984.13 Ratios Ion/Ioff mesurés sur les dispositifs appartenant à l'éhantillon A. . . . . . . 994.14 Ratios Ion/Ioff mesurés sur les dispositifs appartenant à l'éhantillon B. . . . . . . 994.15 Ratios Ion/Ioff mesurés sur les dispositifs appartenant à l'éhantillon C. . . . . . . 994.16 Caratéristiques de harge Ids(t) pour Vds=Vgs=-20V aquises sur des dispositifs ap-partenant à la majorité statistique de haque éhantillon. Chaque ourbe est labéliséeselon l'éhantillon auquel appartient le dispositif. Nous remarquons que les nanopar-tiules induisent un e�et apaitif marqué. En partiulier le dispositif appartenant àl'éhantillon B présente une aratéristique de harge plus aentuée. . . . . . . . . 1004.17 Moléule de itrate de trisodium. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 1024.18 E�et de l'appliation d'une tension de -50V pendant 20s sur la aratéristique Ids-Vds(Vgs=-20V) d'un dispositif appartenant à l'éhantillon A. . . . . . . . . . . . 103



Table des �gures 1654.19 E�et de l'appliation d'une tension de -50V pendant 20s sur la aratéristique Ids-Vds(Vgs=-20V) d'un dispositif appartenant à l'éhantillon B. L'appliation d'une ten-sion de +50V pendant une durée similaire ne ramène pas le dispositif à son état initial.1044.20 E�et de l'appliation d'une tension de -50V pendant 20s sur la aratéristique Ids-Vds(Vgs=-20V) d'un dispositif appartenant à l'éhantillon C. . . . . . . . . . . . 1044.21 Caratéristiques Ids-Vds (Vgs=-20V) aquises sur un dispositif de l'éhantillon C :1-aratéristique initiale, 2-après appliation d'une tension de -50V sur l'életrode degrille pendant 20s. 3-après appliation suessive d'une tension de +100V pendant 20s. 1054.22 Caratéristiques √
Ids-Vgs (Vds=-20V) aquises sur un dispositif de l'éhantillon Aavant et après appliations suessives d'une tension de -50V puis +50V sur l'életrodede grille. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 1054.23 Caratéristiques √
Ids-Vgs (Vds=-20V) aquises sur un dispositif de l'éhantillon Bavant et après appliations suessives d'une tension de -50V puis +50V sur l'életrodede grille. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 1064.24 Caratéristiques √
Ids-Vgs (Vds=-20V) aquises sur un dispositif de l'éhantillon Cavant et après appliations suessives d'une tension de -50V puis +50V sur l'életrodede grille. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 1064.25 Courants Ids(Vgs=Vds=-20V) mesurés après appliations alternatives de niveaux detension de -50V et +100V pendant 20s sur l'életrode de grille sur un dispositif del'éhantillon C. Nous retrouvons suessivement les mêmes niveaux de ourant. . . . 1074.26 Relaxation du ourant après appliation d'une tension de -50V sur l'életrode de grillependant 20s sur un dispositif de l'éhantillon A. Cette ourbe est approximée par deuxexponentielles de onstantes de temps 21,4s et 353s. La ourbe située dans la partieinférieure du graphe a été aquise avant l'opération d'ériture. Nous observons que leproédé de mesure n'induit pas de harges sur le dispositif. . . . . . . . . . . . . . 1084.27 Relaxation du ourant après appliation d'une tension de -50V sur l'életrode degrille pendant 20s sur un dispositif de l'éhantillon B. Cette ourbe est approximéepar deux exponentielles de onstantes de temps 436,3s et 2889,1s. la ourbe obtenuesur le dispositif à son état initial est également représentée. Le proédé de mesureinduit une légère harge sur le dispositif. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 1084.28 Relaxation du ourant après appliation d'une tension de -50V sur l'életrode de grillependant 20s sur un dispositif de l'éhantillon C. Cette ourbe est approximée par deuxexponentielles de onstantes de temps 104,3s et 1503,8s. La ourbe située dans la partieinférieure du graphe a été aquise sur le dispositif à son état initial. On observe quele proédé de mesure ne harge pas le dispositif. . . . . . . . . . . . . . . . . . . 109
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