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Résumé

Avec le développement des objets nanométriques (nanotube de carbone,...), se pose la
question de leur utilisation dans des structures de calcul. Ce travail de these a consisté
a rechercher D'architecture de calcul qui serait la plus adaptée pour les dispositifs issus
des nanotechnologies.

Dans un premier temps une étude critique des architectures de calcul envisageables a
été réalisée. Celle-ci s’est basée sur une évaluation des propriétés de chaque architecture
en fonction des particularités des objets nanométriques. De notre étude, il est ressorti
que les réseaux de neurones constituent ’architecture la plus adaptée.

Nous nous sommes alors focalisé sur la réalisation expérimentale d’une fonction par-
ticuliére du réseau de neurones : la synapse. Une telle réalisation expérimentale réclame
la fabrication d’un dispositif combinant des propriétés de transistor et de mémoire. Pour
cela nous avons élaboré un transistor a pentacéne contenant des nanoparticules insérées
dans le composé organique.

Les propriétés de transistor et de mémoire ont été démontrées par des caractérisations
électriques. La fonctionnalité synaptique du dispositif a également été mise en évidence.
En particulier le réle des nanoparticules dans ces propriétés a été prouve.

Mots clé : nanotechnologies, architecture de calcul, électronique moléculaire, électro-
nique organique, pentacéne, nanoparticules, réseau de neurones impulsionnels, synapse,
plasticité synatique.
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Abstract

With increasing development of nano objects (carbon nanotubes,...), it is worth in-
vestigating their use in computational circuits.

Firstly this thesis consisted in realizing a study on different conceivable architectures
for nano devices. It was based on an assessment of properties of architectures in regard
with main characteristics of nano devices. We concluded that neural networks could fit
well to them.

Then we particularly focused on realizing an implementation of the synaptic functio-
nality. Technological implementation of such functionality needed both transistor and
memory properties. To this aim we fabricated a pentacene transistor containing nano-
particles embedded in the organic conductive layer.

Transistor and memory properties, then synaptic functionalities as well, have been
demonstrated. It has been proved that nanoparticles are responsible for these properties.

Key words : nanotechnology, computational architecture, molecular electronics, or-
ganic electronics, pentacene, nanoparticles, spiking neural networks, synapse, synaptic
plasticity

iii

© 2008 Tous droits réservés. http://www.univ-lille1.fr/bustl



Thése de Christophe Novembre, Lille 1, 2007

v

© 2008 Tous droits réservés. http://www.univ-lille1.fr/bustl



Thése de Christophe Novembre, Lille 1, 2007

Remerciements

Cette these a été réalisée au Laboratoire Calculs Embarqués (LCE), anciennement
Laboratoire Calculateurs Embarqués et Image (LCEI) du département DRT/LIST du
Commissariat & ’Energie Atomique (CEA) & Saclay. Aussi je tiens a remercier Monsieur
Thierry Collette (alors chef du LCEI) et Monsieur Laurent Letellier, chef du LCE,
de m’avoir accueilli dans leur équipe. Je remercie également Monsieur Olivier Redon
chef du Laboratoire d’'Intégration Mémoires et Nanodispositifs (LIMN) du département
DRT/LETI du CEA a Grenoble d’avoir bien voulu que je sois rattaché a son laboratoire.

Ces travaux de recherche ont été rendus possible grace aux financements du pro-
gramme Recherche Technologique de Base "Post-CMOS moléculaire" du CEA dirigé
par Monsieur Robert Baptist, directeur de recherche CEA. Je le remercie de sa confiance
et d’avoir cru en la pertinence de ce sujet de these.

Je remercie Monsieur Christian Gamrat, chercheur CEA, pour avoir encadré mes
travaux de recherche et ses propositions scientifiques. Je remercie également Monsieur
Dominique Vuillaume, directeur de recherche CNRS, pour avoir accepté d’étre mon di-
recteur de thése, ses critiques constructives, et m’avoir permis de réaliser une part impor-
tante de mes travaux au sein de son groupe "Dispositifs et nanostructures moléculaires"
de I'Institut d’Electronique, de Microélectronique et de Nanotechnologie (IEMN).

Je remercie Monsieur Gilles Dambrine, Professeur des universités a 'USTL, qui me
fait ’honneur de présider le jury de cette these.

J’adresse mes remerciements & Messieurs Olivier Sentieys, Professeur des universités
a 'ENSSAT et Jean-Pierre Travers, directeur de recherche CNRS pour avoir accepté de
juger mon travail en tant que rapporteurs.

Je remercie enfin Messieurs Robert Baptist, directeur de recherche CEA, et Eric
Belhaire, chercheur CNRS pour leur participation au sein du jury de thése.

Ces travaux n’auraient pu aboutir sans une étroite collaboration avec I’équipe "Dispo-
sitifs et nanostructures moléculaires", je remercie donc David Guérin, Stéphane Lenfant,
Claude Dufour, Kamal Lmimouni, Denis Tondellier pour leurs contributions. Un grand
merci également a toute I’équipe du LCE, en particulier & Stéphane Chevobbe et Yves
Lhuillier pour leur curiosité scientifique et leur écoute, et également & Raphaél David
pour ses conseils lors de la rédaction de cette thése.

© 2008 Tous droits réservés. http://www.univ-lille1.fr/bustl



Thése de Christophe Novembre, Lille 1, 2007

vi

Un grand merci également a Annie Straboni, Monique Drevon pour leur gentillesse

/////

convivialité de I’association des doctorants MAIOT, qu’ils en soient également remerciés.

Tous mes sentiments & Cédric, Nino, Catherine et Germain pour m’avoir supporté et
aidé dans les moments de difficultés morales et d’incertitudes. Merci & mes parents. Et
enfin toute ma reconnaissance & Mme P.

© 2008 Tous droits réservés. http://www.univ-lille1.fr/bustl



Thése de Christophe Novembre, Lille 1, 2007

vil

© 2008 Tous droits réservés. http://www.univ-lille1.fr/bustl



Thése de Christophe Novembre, Lille 1, 2007

viii

© 2008 Tous droits réservés. http://www.univ-lille1.fr/bustl



Thése de Christophe Novembre, Lille 1, 2007

Table des matiéres

Introduction 1

1 Etat de l’art sur les nanotechnologies et les propositions architecturales 5

1.1 Les objets nanométriques . . . . . . . . ..o 6
1.1.1 Imtroduction . . . . . . .. . . . . o 6
1.1.2 Les nanotubes de carbone . . . . . . . . ... o0 6

1.1.2.1  Deéfinition . . . . . . . ..o 6
1.1.2.2  Procédés de Synthése et propriétés électriques . . . . . . . 8
1.1.2.3 Dispositifs & base de nanotubes . . . . . . . ... ... ... 10
1.1.3 Lesmnanofils . . . . . . .. . . . .. ... ... 14
1.1.3.1 Procédés de synthese et propriétés électriques . . . . . . . . 14
1.1.3.2 Dispositifs & base de nanofils . . . . . ... ... ... ... 16
1.14 Les objets moléculaires . . . . . . . .. . ... oL 19
1.1.4.1  Les modes d’utilisation des molécules . . . .. .. ... .. 19
1.1.4.2  Les dispositifs moléculaires . . . . . . ... ... ... ... 21
1.1.5 Conclusion . . . . . . . . .. ... 26

1.2 Architectures pour les nanotechnologies . . . . .. .. ... .. .. ..... 26
1.2.1 Introduction. . . . . . .. . . ..o 26
1.2.2  Le crossbar : un réseau a deux dimensions d’objets nanométriques . 27

1.2.2.1 Des fonctions logiques avec un crossbar de nanofils . . . . . 27
1.2.2.2  Propositions architecturales . . . . . . . .. ... ... ... 28
1.2.3 L’adressage micro-nano . . . . . . . . . .. ..o 31
1.2.3.1 Un décodeur d’adresse expérimental . . . . . . . . ... .. 31
1.2.3.2  Propositions architecturales . . . . . . . .. ... ... ... 32
1.2.4 Gérer la tolérance aux fautes dans un crossbar de nanofils . . . . . . 34
1.2.4.1 Une méthode de test pour localiser les défauts . . . . . . . 34
1.2.4.2  Des réseaux de neurones moléculaires . . . . . . . ... .. 35
1.2.5 Les automates cellulaires quantiques . . . . . . .. ... .. ... .. 36
1.2.5.1  Qu’est ce qu’une cellule QCA? . . . . . .. .. .. ... .. 36
1.2.5.2 Realisation expérimentale de QCAs . . . . . ... ... .. 37
1.2.6  Une structure particuliére : la Nanocell . . . . . . . . .. .. ... .. 40
1.2.6.1 Structure d’une Nanocell . . . . ... ... . ... ..... 40
1.2.6.2 Realisation expérimentale . . . . . . . ... ... ... ... 40
ix

© 2008 Tous droits réservés. http://www.univ-lille1.fr/bustl



Thése de Christophe Novembre, Lille 1, 2007

X Table des matiéres
1.2.7 Conclusion . . . . . . . ..o 42
2 Investigation d’une architecture adaptée aux nanotechnologies 45
2.1 Introduction . . . . . . . . ..o 46
2.2 Quelle architecture de calcul pour les objets de taille nanométrique? . . . . 46
2.2.1 L’architecture de Von Neumann . . . . . . .. ... .. ... ..... 46
2.2.2  Les automates cellulaires . . . . . . .. .. ... .. oL 48
2.2.3 Lesréseaux de neurones . . . . . . . . .. ..o 49
2.2.4 Les structures reconfigurables . . . . . .. .. ... 0oL 20
2.2.5 Discussion . . . . ... e 52
2.3 Les réseaux de neurones impulsionnels . . . . .. .. 000000 L. 04
2.3.1 Structure et fonctionnement d’un réseau de neurones impulsionnels . 55
2.3.1.1 Le réseau de neurones biologiques . . . . .. ... .. ... 25
2.3.1.2  Les modeles de réseaux de neurones impulsionnels . . . . . 26
2.3.2  La synapse : une fonction critique de ’architecture neuronale impul-
sionnelle . . . . ..o o7
2.3.2.1 Lasynapse biologique . . . . . . ... ... ... ... o7
2.3.2.2 La plasticité synaptique : une synapse opérationnelle dyna-
MIGUE . .« o vt e e e e e e o8
2.4 Notre approche : 'implantation d’une synapse dynamique nanométrique . . 63
2.4.1 Les implantations de synapse dynamique sur silicium . . . . . . . .. 63
2.4.2  Le transistor organique-+nanoparticules : notre proposition d’implan-
tation de synapse dynamique . . . . ... .. .. ... ... 63
2.5 Conclusion . . . . . . . L 64
3 Implantation technologique 67
3.1 Imtroduction . . . . . . . . ..o 68
3.2 Les nanoparticules encapsulées . . . . . . ... ... L. 69
3.3 Etat de ’art des modes de dépdt des nanoparticules encapsulées . . . . . . . 70
3.4 Protocole expérimental des échantillons réalisés . . . . . ... ... ... .. 74
3.4.1 Dépots réalisés par fonctionnalisation des surfaces par des molécules
thiolées . . . . . . . 76
3.4.2 Dépots réalisés par fonctionnalisation des surfaces par des molécules
AMINEES . . . . . L e e 78
3.5 Caractérisation des échantillons . . . . . . . . ... ... .. L. 81
3.5.1 Echantillons ayant subi une thiolation : échantillons 1, 2, 3, 4, 5A, 5B 81
3.5.2 Echantillons ayant subi une amination : échantillons 6, 7,8 . . . . . 83
3.5.3 Discussion sur ces procédés de dépot . . . . . .. ... 86
3.6 Reéalisation du dispositif transistor pentacéne + nanoparticules . . . . . . . 86
3.7 Conclusion . . . . . .. e 88
4 Caractéristiques électriques : transistor et mémoire 91
4.1 Introduction . . . . . . . . . 92
4.2 Propriétés transistor du dispositif . . . . .. ..o oo 92

© 2008 Tous droits réservés. http://www.univ-lille1.fr/bustl



Thése de Christophe Novembre, Lille 1, 2007

Table des matiéres xi
4.2.1 Protocole expérimental . . . . . ... ..o oo 92
4.2.2 Résultats . . . . . .o 92
4.2.2.1 Reésultats statistiques . . . . . .. ..o 92
4.2.2.2  Caractéristiques Iz5-Vgs(Vgs=0V,-5V,-10V, -15V,-20V) . . 94
4.2.2.3  Caractéristiques v/Izs-Vgs pour V=20V . . . . . ... .. 96
4.2.2.4  Caractéristiques log|lgs|-Vgs pour Vge=-20V . . . .. . .. 97
4.2.2.5 Caractéristiques Ls(t) pour Vgo=Vgs=20V . . . . .. . .. 100
4.2.3 Discussion . . . . ... Lo 100
4.3 Aspect mémoire du dispositif . . ... ..o Lo 102
4.3.1 Protocole expérimental . . . . . . . .. ..o L 102
4.3.2 Résultats . . . . . .o 103
4.3.2.1 Effet de ’application d’une tension de -50V, +50V ou +100V
sur la caractéristique Ige-Vgs(Vge=-20V) . . . . . . ... .. 103
4.3.2.2 Effet de ’application d’une tension de -50V puis +50V sur
la caractéristique /Igs-Vgs (Vgs=20V) . . . ... ... .. 105
4.3.2.3 Notre dispositif mémoire . . . . . .. ... ... ... .. 107
4.3.2.4 Dynamiques de relaxation . . . . . . ... ..o L 108
4.3.3 Discussion . . . . . ... e e e e 109
4.4 Conclusion . . . . . . . . . L 110
5 Le fonctionnement impulsionnel 113
5.1 Introduction . . . . . . . ... L 114
5.2 Protocole expérimental . . . . . . ... oL 114
53 Résultats . . . . . . L 117
5.3.1 La plasticité synaptique a court terme . . . . . . .. .. ... .. .. 117
5.3.2 Comportement synaptique facilitateur ou dépressif . . . . . .. . .. 119
5.3.3 Plasticité synaptique & modulation temporelle relative : Réponse du
systéme suivant son historique . . . .. ... ... .. ... ... .. 124
5.3.3.1 Réponse du dispositif suivant le temps écoulé depuis 'ap-
plication d’une tension de -50V . . . . . .. .. ... .. 124
5.3.3.2 Réponse du systéme suivant le nombre d’applications de
tension de -50V . . . .. 126
54 Discussion . . . . . .. e 128
55 Conclusion . . . . . . . . .. e 131
Conclusion 135
Glossaire 139
Bibliographie 141
Table des figures 155

© 2008 Tous droits réservés. http://www.univ-lille1.fr/bustl



Thése de Christophe Novembre, Lille 1, 2007

© 2008 Tous droits réservés. http://www.univ-lille1.fr/bustl



Thése de Christophe Novembre, Lille 1, 2007

Introduction

Les principales machines & calculer électroniques de notre époque, les ordinateurs,
connaissent une diffusion dans de plus en plus de domaines de la vie courante. On les
retrouve par exemple entre autres, dans la téléphonie mobile, I’automobile et les ap-
pareils électroménagers. Leur structure se base en générale sur 'architecture de calcul
dite de Von Neumann. Cette popularisation a été possible car depuis son élaboration
I’architecture de Von Neumann a subi d’importantes améliorations jusqu’aux micro-
processeurs actuels : composée & 'origine de circuits & composants discrets de faible
densité, elle est maintenant constituée de circuits intégrés de densité trés élevée. Ceci
est lié en particulier & la réduction des dimensions des circuits CMOS (Complementary
Metal Oxyde Semiconductor) qui composent principalement les ordinateurs. Ces cir-
cuits résultent de plusieurs combinaisons d’un composant de base, le transistor MOS ou
MOSFET (Metal Oxyde Semiconductor Field Effect Transistor). Sa propriété princi-
pale est effet de champ, ¢’est-a-dire la modulation d’un canal de conduction entre deux
électrodes, appelées le drain et la source, grace a la tension appliquée sur une troisiéme
électrode, 1’électrode de grille.

Grille

Isolant
de grille

Source—

IGriIIe ! | Grille |[PMOS)
[nwmos] 151) e |[pmos|

—T L Source T L[_
Source Drain Drain

FI1G. 1 — Schéma de la géométrie d’un transistor MOS. Les électrodes de source et de drain sont des
poches de silicium dopé N dans le cas d’un transistor de type N, ou dopé P dans le cas d’un transistor
de type P. Sous l'effet d’une tension appliquée sur ’électrode de grille, un canal de conduction se forme
sous l'isolant de grille. Il est constitué des porteurs de charges disponibles dans les réservoirs que sont
la source et le drain. En bas sont représentés les symboles des transistors NMOS et PMOS.
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Le canal drain-source est un interrupteur commandé par la tension appliquée sur
I’électrode de grille. Ainsi le transistor NMOS est fermé quand I'électrode de grille est
en tension haute (e.g. 3 V), et ouvert quand ’électrode de grille est en tension basse
(e.g. 0 V). Tandis que le transistor PMOS est fermé quand 1’électrode de grille est en
tension basse (e.g. -3 V), et est ouvert quand I’électrode de grille est en tension haute
(e.g. 0 V). Des fonctions logiques sont implémentées en associant ces deux types de
transistor.

La conception des circuits CMOS suit une approche "top-down" : un plan présentant
le positionnement physique précis de chaque dispositif est obtenu a partir des spécifica-
tions de I'application recherchée, par 'intermédiaire d’un flot de conception bien établi.
Ensuite les transistors MOS sont fabriqués par des étapes successives de dépot de ma-
tériaux, de lithographie, et de gravure. En améliorant ces étapes, il a été possible de
réduire les dimensions des transistors fabriqués. L’accroissement en densité de disposi-
tifs intégrables dans un circuit qui en résulte est décrit phénoménologiquement par la loi
de Moore. Proposée en 1975 par Moore un des fondateurs de la compagnie Intel, cette
loi expérimentale stipule que le nombre de transistors des microprocesseurs double tous
les deux ans environ. Jusqu’a nos jours cette loi s’est trouvée confirmée par les avan-
cées réalisées par les industriels de la communauté des fabricants de microprocesseurs.
Ainsi actuellement les transistors MOS ont une dimension de canal de grille de 48 nm.
Et selon 'I'TRS 2005 (International Technology Roadmap for Semiconductors) [1], en
adaptant la géométrie du transistor et en utilisant des matériaux plus performants, une
largeur de canal de grille de 11 nm pourra étre atteinte en 2019 tout en conservant le
phénomene d’effet de champ (figure 2). Ce dernier s’est montré trés robuste par rapport
& cette diminution des dimensions, cependant il se heurtera aux limitations théoriques
prévues par la physique. En effet au dessous d’'une telle dimension de grille 'effet de
champ sera perdu dans une structure MOS. Avec ces limitations, la loi de Moore se
trouvera t’elle alors prise en défaut ?

1000—=c

Longueur de I'électrode
de grille (nm)
o

\1\'\k
1 G T T T T T T T
1985 | 1995 | 2005 | 2015
1990 2000 2010
Années

F1G. 2 — Graphe représentant les longueurs L de 1’électrode de grille pour chaque année, obtenu a
partir des valeurs déja atteintes et des projections de I'ITRS [1].
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En 1959 Richard Feynman, lors de la conférence de I’American Physical Society, a
cette phrase souvent citée : « there is plenty of room at the bottom »[2]. Par cette
expression visionnaire, il affirmait que les lois de la physique ne s’opposent pas a la
réalisation de circuits électroniques, ou bien de machines, a I’échelle des molécules. En
1974, Aviram et Ratner proposent un modéle théorique de diode moléculaire [3]. Avec le
développement des microscopes & effet tunnel (STM : Scanning Tunneling Microscope)
et des microscopes a force atomique (AFM : Atomic Force Microscope) au début des
années 80, la manipulation et la mesure des caractéristiques de la matiére a 1’échelle ato-
mique est devenue possible. Ces avancées technologiques sont désignées sous le terme de
nanotechnologies. Conjuguées a I’apparition de nouvelles structures telles les nanotubes
de carbone, elles permettent d’envisager la réalisation de circuits a I’échelle moléculaire
ou nanomeétrique.

Ainsi, les nanotechnologies font office de bons candidats pour la reléve des transis-
tors MOS. Plusieurs technologies sont proposées, dont certaines sont plus avancées que
d’autres. En particulier des structures comme les nanotubes de carbone ou les nano-
fils font ’objet d’études approfondies. Il est également envisagé d’utiliser des molécules
pour réaliser du calcul. La réduction progressive des dimensions des dispositifs CMOS
a nécessité des innovations graduelles tant dans le domaine de la fabrication techno-
logique que dans celui des moyens de conception de circuit. De méme l'utilisation des
nanotechnologies nécessitera des innovations sur ces deux plans. Cependant celles-ci
risquent d’étre moins graduelles que celles appliquées pour les dispositifs CMOS. En
effet les nanotechnologies présentent des techniques de fabrication et des propriétés,
électriques entre autres, qui sont différentes des dispositifs actuels. Il est nécessaire de
spécifier ces caractéristiques afin d’élaborer des techniques de conception architecturale
adaptées aux nanotechnologies.

Il 'est tout autant de considérer les architectures envisageables sans & priori. Ceci de
fagon a choisir celle qui, de 'architecture de Von Neumann, mais aussi des architectures
alternatives comme les réseaux de neurones, les automates cellulaires, et les architec-
tures reconfigurables, sera la plus adaptée aux caractéristiques des nanotechnologies.
D’autant plus que, bien que des phénomeénes tels que 'effet de champ sont principale-
ment recherchés au niveau dispositif, de nouvelles fonctionnalités émergeront. Car les
propriétés de transport sont différentes de celles présentées par les dispositifs CMOS.
Ces nouvelles fonctionnalités pourraient étre utiles au développement d’architectures
mises dans l'ombre par le succés de ’architecture de Von Neumann. Une telle opportu-
nité permettrait d’élargir le champ applicatif des architectures de calcul, par la prise en
charge de traitements non couverts par les architectures actuelles.

En définitive, il s’agit de se demander comment prendre en compte les particularités
des nanotechnologies afin d’obtenir une architecture de calcul qui leur est adaptée. Et
qui de plus présente un intérét applicatif. Ce mémoire présente les travaux menés afin
de répondre a la problématique développée ci-dessus. Il s’organise de la facon suivante :

— Dans le chapitre 1, nous présentons une étude bibliographique sur les objets nano-
métriques. Ce terme désigne 1’ensemble des molécules, des nanofils, des nanotubes
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de carbone envisagés pour une utilisation en électronique. Nous allons faire une
revue sur ces objets en présentant leurs modes de fabrication respectifs, leurs pro-
priétés électriques et les dispositifs électroniques dans lesquels ils sont utilisés. Nous
dégagerons alors des caractéristiques particuliéres a ces objets nanométriques qui
auront des conséquences sur la facon de concevoir des circuits les utilisant. Nous
présenterons ensuite les principaux travaux proposant l'utilisation des objets na-
nométriques dans des architectures de calcul. Nous nous positionnerons alors par
rapport & ces précédentes propositions, et nous justifierons notre approche qui se
base sur une comparaison critique des différentes architectures envisageables.

— Dans le chapitre 2, et a I'issue d’une étude comparative des principales architec-
tures possibles, nous verrons que les réseaux de neurones sont trés bien adaptés
aux dispositifs nanométriques. En particulier, nous nous fixerons sur une classe de
réseaux de neurones, les réseaux de neurones impulsionnels. Au sein d’un tel ré-
seau notre attention se portera sur les propriétés de plasticité du poids synaptique
pour une synapse dynamique. Dés lors, nous nous poserons pour objectif la réa-
lisation expérimentale d'une synapse électronique dynamique. Pour cette mise en
ceuvre nous choisirons et justifierons une structure de transistor organique ayant
des nanoparticules enterrées dans le canal de conduction.

— Nous décrirons au chapitre 3 la fabrication de notre dispositif. Aprés avoir répertorié
les techniques possibles, nous présenterons les différentes étapes permettant d’ob-
tenir un dépot de nanoparticules sur une structure isolante surmontée d’électrodes
d’or. Nous décrirons ensuite le dépot d’une couche de semiconducteur organique
pentacéne afin de compléter la formation du dispositif.

— Dans le chapitre 4, nous décrirons les caractérisations électriques des dispositifs
fabriqués. Nous étudierons leurs propriétés de transistor. Nous mettrons également
en évidence un comportement mémoire du aux nanoparticules.

— Enfin dans le chapitre 5, nous décrirons les propriétés synaptiques de notre dispo-
sitif, lesquelles seront déterminées a partir d’une série de mesures impulsionnelles.
Nous comparerons ces résultats avec les comportements de synapses dynamiques
décrits dans le deuxieme chapitre.
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Chapitre 1

Etat de ’art sur les
nanotechnologies et les propositions
architecturales
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6 Etat de I’art sur les nanotechnologies et les propositions architecturales
1.1 Les objets nanométriques

1.1.1 Introduction

Contrairement & 'approche actuelle "top-down", les dispositifs nanométriques ne se-
ront vraisemblablement pas définis par lithographie électronique, mais seront assemblés.
Nous aurons a notre disposition une "boite & outil" constituée de nanofils, de nanotubes,
de molécules, et la réalisation d’un circuit consistera & organiser et connecter ces blocs de
base. Nous faisons une présentation de ces blocs de base, en donnant un apercu de leurs
méthodes de fabrication, des techniques d’assemblage et des dispositifs électroniques
réalisés & partir de ces objets.

1.1.2 Les nanotubes de carbone

Les nanotubes de carbone (NT ou CNT : Carbon Nanotube) sont découverts par S.
lijima (NEC, Japon) en 1991. Un nanotube de carbone est un long cylindre d’une ou
plusieurs feuilles de graphite enroulées, chacune d’épaisseur mono moléculaire. Leurs
remarquables propriétés mécaniques ou électriques suscitent un grand intérét. Parmi les
applications envisagées on compte 'affichage pour écran, le refroidissement de circuits
(ceci grace a leur conductivité thermique), le stockage de ’hydrogeéne, et surtout leur
utilisation dans des transistors & effet de champ. Cependant des étapes sont a franchir,
notamment dans la maitrise et la compréhension de leur synthese et de leurs propriétés
électriques.

1.1.2.1 Deéfinition

Le matériau graphite est composé d’une superposition de feuilles d’atomes de carbone
organisés en réseau hexagonal plan. Chaque feuille est faiblement liée a celle du dessus
et celle du dessous. Ceci explique le fait que 'on peut tracer une ligne avec un crayon
a papier : les feuilles de graphite se déposent facilement sur la surface. On peut consi-
dérer un nanotube de carbone comme une feuille de graphite, qui s’est enroulée sur elle
méme pour former un tube éventuellement fermé a ses deux extrémités. La direction
d’enroulement de vecteur (m,n) (figure 1.1) est trés importante, car elle détermine les
caractéristiques du nanotube : son diamétre et sa chiralité.

FiaG. 1.1 — Schéma d’une structure de graphite [4]. a; et as
sont les vecteurs de base du réseau. En enroulant la feuille
pour former un cylindre de fagon a ce que les deux extrémi-
tés d’un vecteur (m,n) du réseau se joignent, on obtient un
nanotube (m,n). Les indices m et n déterminent le diameétre
du nanotube et sa chiralité. Ce terme désigne le motif d’ar-
rangement formé par les atomes de carbone constituant le
CNT.
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La chiralité est le motif formé par le réseau hexagonal d’atomes de carbone dans la
direction d’enroulement. Si ’enroulement s’effectue suivant un vecteur (m,m) on aura
un motif dit "arm-chair". Si’enroulement est suivant un vecteur (m,0) on aura un motif
dit "zigzag" (figure 1.2).

¥

i
5

Arm-’i’:hair Zigzag Chi‘;al “Arm-chair Zi iéz_a_g_ -
(m,m) (m,0) (m,n) (m,m) (m,0)
(a) (b)

F1G. 1.2 — (a) 11 existe une multitude de motifs possibles, les deux motifs principaux sont dénommés
armchair (m, m) et zigzag (m, 0). Les autres structures présentant des colonnes d’hexagone en spirale
autour de I'axe du nanotube sont dites chirales. (b) Sur le NT Zigzag le motif est horizontal, sur le NT
Armchair le motif est vertical.

Les nanotubes définis 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 composé de plusieurs SWNT coaxiaux,
chacun pouvant étre de chiralités différentes (figures 1.2, 1.3). Les longueurs observées
expérimentalement peuvent aller jusqu’a quelques centaines de microns. Le tableau 1.1
donne un apercu des valeurs caractéristiques.

(a) (b)

F1G. 1.3 — (a) Modélisation d’un nanotube monoparoi [5]. Ils sont souples, ils peuvent étre tordus,
aplatis, s’allonger sans craquer. (b) Modélisation d’un nanotube multiparoi [5]. Distance inter couche
d’environ 3.4 A; Il est constaté jusqu’a cinquante couches. Les N'Ts multi parois contiennent plus de
défauts que les mono parois, ce qui diminue leurs propriétés. Ils ont une variété d’arrangements possibles
qui sont répertoriés. Les MWNT sont plus faciles a produire.
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Propriétés Caractéristiques Données
Monoparoi (single walled
Couches nanotube SWNT) ou multiparoi
(Multiwalled nanotube MWNT)
géométriques Ratio diamétre-longueur 10 - 1000
N ~0,4nm — plus de 3nm (SWNT)
diameétre
~1,4nm- plus de 100nm (MWNT)
Longueur Plusieurs pm
Module de Young 1TPa (acier : 0,2TPa)
Mécaniques | Résistance a la traction 45GPa (acier : 2GPa)
Densité 1,33 ~ 1,4 g/cm3 (Al : 2,7g/cm?)
Conductivité Métalliqgue/ semi-conductivité

électroniques

Transport du courant

10°A/cm? (Cu : 10A/cm?)

thermiques

Transmission de
chaleur

>3kW/mK (diamant : 2kW/mK)

TAB. 1.1 — Performance des CNT [6].

1.1.2.2 Procédés de Synthése et propriétés électriques

Procédés de synthése Les principales techniques de synthése des nanotubes mono
et multiparois sont la synthése par arc [7], ’ablation laser [8] et le dépot chimique en
phase vapeur (CVD : Chemical Vapor Deposition) [9]. Comparativement aux nanotubes
multiparois, la synthése des monoparois s’effectue sous des conditions plus drastiques,
ce qui rend leur obtention beaucoup plus difficile.

La synthése par arc est une méthode rapide (2 mn) et moins chére que ’ablation laser.
Lors de ce procédé de fabrication, un arc électrique est généré entre deux électrodes
en graphite sous atmosphére de gaz neutre (hélium, argon). L’anode présente un trou
rempli d’'un mélange de catalyseur métallique (Fer, nitrate) et de poudre de graphite. Les
nanotubes sont produits & partir de ce mélange. Dans la fabrication par ablation laser le
dispositif utilisé pour évaporer le carbone est un laser. Avec ces deux méthodes on obtient
des nanotubes mélangés a des impuretés et entremélés, ce qui complique les étapes
de purification. De plus ces méthodes mettent en jeu des températures supérieures a
3000 ° C; mais elles ont I’avantage d’avoir un grand rendement par rapport a la quantité
de graphite introduite (70%).

La synthése par CVD consiste en la décomposition par catalyse d’'un hydrocarbure
dans un four a 500-1200 ° C. La croissance des nanotubes s’effectue sur les catalyseurs
(généralement des nanoparticules de fer, nitrate ou cobalt) lors du refroidissement du
systeme. Cette technique se déroule sur une surface d’oxyde d’aluminium généralement
poreux, ce qui permet d’obtenir des N'Ts alignés (figure 1.4).

© 2008 Tous droits réservés.
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FiG. 1.4 — Image au MEB d’un réseau de MWNT [4].
Chaque "tour" est un paquet de MWN'T orientés perpen-
diculairement a la surface.

Généralement U'intégration de NTs dans des circuits (de caractérisation par exemple)
s’effectue post synthése : le NT est d’abord fabriqué, puis il est amené a I’endroit désiré.
Entre ces deux étapes un tri est souvent nécessaire. En effet on ne maitrise pas la
chiralité des nanotubes lors de leur synthese, ce qui implique qu’on ne peut choisir leurs
propriétés électriques lors de la croissance. Pour sélectionner les N'Ts semiconducteurs
ou métalliques on utilise généralement la pointe d’'un microscope a force atomique. Mais
il existe d’autres méthodes de tri, telle que la "destruction constructive" [10] qui permet
de détruire les nanotubes métalliques dans un bouquet de SWNT et de ne garder que
ceux aux propriétés semiconductrices.

Bien que plusieurs scénarios crédibles soient avancés, une compréhension du processus
de croissance est encore & atteindre. Cependant la synthése in situ de nanotubes dans
un circuit MOS a été réalisé [11], laissant entrevoir la possibilité de les synthétiser et de
les intégrer en un seul procédé. Pour des précisions sur la synthése et les mécanismes
de croissance des nanotubes, le lecteur est invité a consulter les références [6], [12], [13].

Propriétés électriques Une caractéristique des nanotubes de carbone est 'extréme
sensibilité de leurs propriétés électroniques a leur chiralité. Un SWN'T peut étre mé-
tallique, semiconducteur & grand ou petit gap suivant les valeurs des parameétres struc-
turaux (m,n). Ainsi un nanotube arm-chair est métallique, et les nanotubes dont les
parameétres (m,n) respectent la condition m-n##3p ou p est un entier, sont de type se-
miconducteur.

Les nanotubes sont considérés comme des systémes a une dimension ou les effets
quantiques ne sont plus négligeables. Cependant les comportements électriques obtenus
dépendent fortement de la qualité des contacts utilisés [14], [15], |16], |17]. Ceci est en
particulier vrai pour les nanotubes métalliques. Dans le cas d'une grande résistance de
contact, c’est a dire plus importante que la résistance quantique (R¢ » Rg=h/2e?), le
nanotube forme une barriére tunnel avec les électrodes. A basse température on observe
les phénomeénes de blocage de coulomb, le transport électronique s’effectue électron par
électron (voir la partie 1.1.4.2). A haute température, le nanotube présente un compor-
tement de liquide de Luttinger : sa conductance varie comme une fonction puissance
avec la température ou la tension appliquée. Dans le cas de contacts électriques par-
faits c’est a dire une résistance de contact faible, un nanotube sans défauts présente
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un comportement balistique. Soit en théorie une résistance de 6.45 k€2 valant la moitié
du quantum de résistance. Dans un tel régime le nanotube ne dissipe pas de chaleur,
les électrons n’interagissent pas avec le milieu traversé. Cette caractéristique en fait de
bons candidats pour les fonctions d’interconnexion dans un circuit. Dans les nanotubes
multiparois, il semble que la conduction soit majoritairement assurée par le nanotube
externe.

Les défauts dans le réseau structurel d’un nanotube modifient fortement ses proprié-
tés électriques. Quelles sont la nature et la position exactes de ces défauts? Quelles
sont leurs relations avec les propriétés de transport. Ce sont des questions auxquelles
s’'intéresse la communauté scientifique.

1.1.2.3 Dispositifs a base de nanotubes

Les interconnexions La croissance de nanotubes in situ dans le circuit permet-
trait de les utiliser en tant qu’interconnexions. A de grandes densités de courant (>10°
A /cm?) le cuivre, utilisé actuellement dans les interconnexions, diffuse par électromigra-
tion. De plus selon les prédictions de 'ITRS [18], la réduction des dimensions provoque
une augmentation de sa résistivité. Face & de tels problémes, les nanotubes font office
de bons candidats. Leur densité de courant importante (10? A/cm? soit une valeur 100
fois plus importante que celle du cuivre) et la possibilité d’un transport balistique sont
en effet autant d’atouts. Leur utilisation dans des vias entre deux couches métalliques a
été investiguée. Plusieurs méthodes ont été proposées. Ainsi Li et al. [19] font d’abord
croitre des nanotubes sur la surface a partir de particules catalytiques, puis ils recouvrent
le substrat avec du SiO2 et la couche de métal 2. Kreupl et al. [20] déposent d’abord
une couche de SiO9 et gravent des puits dans cet isolant. Les particules catalytiques
y sont déposées puis les nanotubes peuvent croitre. Une autre méthode, proposée par
Chen et al. [21], consiste & faire croitre verticalement des nanotubes entre deux couches
métalliques sur une surface de silicium (figure 1.5). Cependant, l'application principale
envisagée pour les nanotubes reste leur utilisation dans des transistors & effet de champ.

Fi1G. 1.5 — Image MEB de nanotubes synthétisés directement entre deux couches métalliques [21].
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Les transistors FET & base de nanotubes Les nanotubes utilisés comme canal
de transistors sont surtout des monoparois. Les nanotubes monoparois semiconducteurs
présentent un comportement transistor a température ambiante : leur conductance peut
en effet varier de plusieurs ordres de grandeur sous 'effet d’une tension de grille.

F1G. 1.6 — Transistor CNT, image au MEB (gauche), &8 PAFM (droite) [22].

La fabrication des premiers transistors a nanotube s’effectuait de la fagon suivante :
Les électrodes étaient d’abord gravées sur le substrat, puis les nanotubes solubilisés
en solution dispersées sur la surface. Ensuite & I'aide généralement d’une pointe AFM,
ils étaient correctement choisis et positionnés [23|, [24]. Une des derniéres géométries
proposée est une structure transistor double grille [25]. Les nanotubes croissent entre
des plots de palladium sur un substrat dopé p+ surmonté d’une couche d’oxyde qui
servira de back gate. Les plots de palladium seront les électrodes de source et de drain.
Aprés dépot d'un isolant de grille une top gate est déposée sur le nanotube. Des fonctions
logiques & base de nanotubes de carbone ont été implémentées telles que des portes NOR,
OR, NAND, des mémoires RAM |24], |26], des portes inverseuses |23]. Ces réalisations
sont cependant limitées par les problémes suivants :

Les transistors utilisant un nanotube comme canal sont toujours de type
p par défaut. L’explication la plus probable de ce probléme met en jeu une réaction
de 'oxygeéne de l'air avec les contacts métal-nanotube, ces molécules controlant ainsi
I'injection des porteurs de charge dans le dispositif [10]. Pour obtenir des transistors de
type n on peut doper chimiquement le nanotube ou procéder & un recuit du transistor
dans un environnement vidé d’air (figure 1.7) [23]. Il est également possible d’utiliser un
champ de grille [24]. Cependant quelque soit la méthode utilisée cette transformation
n’est pas définitive, une fois exposé a 'air le transistor redevient rapidement de type n
(quelques minutes). En encapsulant le transistor avec un film isolant il serait toutefois
possible de conserver cette propriété |23].
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F1G. 1.7 — (a) Image AFM d’une porte logique intramoléculaire, un méme CNT ayant une partie p
et une partie n sert de canal pour deux transistors, la partie non recouverte par du PMMA a été dopée
au potassium. (b) Caractéristique obtenue. [10]

Un autre probléme majeur est le positionnement des nanotubes a un em-
placement précis. Braun et al. proposent de placer les nanotubes par auto assem-
blage en utilisant des brins d’ADN [27|. L’opération s’effectue sur un wafer de silicium
couvert d’oxyde. Un brin d’ADN positionné sur la surface du substrat fournit ’adresse
précise. Le nanotube, une fois convenablement fonctionnalisé en solution, s’apparie &
ce brin d’ADN. Puis ses extrémités sont contactées par de ’or. Une autre méthode de
placement des nanotubes utilise une monocouche d’APTS déposée sur la surface. Un
motif est gravé dans la monocouche par lithographie électronique [28], [29] puis le wafer
est plongé dans une solution organique de nanotubes de carbone. Ces derniers iront se
placer sur les zones d’APTS par interaction électrostatique. Ces méthodes ne sont pas
envisageables pour une intégration dans un circuit complexe. Cependant cette intégra-
tion ne semble pas impossible. En effet en placant directement les particules catalytiques
dans le circuit, Javey et al parviennent & faire croitre les nanotubes par CVD aux sites
désireés [25]. Ils réalisent ainsi un décodeur mixte transistor a nanotube/MOS (figure
1.8).

Vdd ?

A0 Arbre
binaire
NMOS

A1’

|.

B < Catalyseur

3 1*+Back gate

I &

200nm i+

F1G. 1.8 — (a) Schéma d’un décodeur CNT fabriqué par Javey et al. Les nanotubes croissent dans le
circuit. (b) Image au MEB d’un CNT entre deux électrodes. [25]
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Afin d’obtenir de meilleures caractéristiques électroniques dans les transis-
tors, les contacts électrodes/nanotubes doivent étre améliorés. Les caractéris-
tiques électroniques des transistors a nanotube sont dominées par les barriéres schottky
aux interfaces électrode métallique/nanotube [30]. En déposant des molécules de TFA
sur 'interface électrode/nanotube Auvrey et al. améliorent les propriétés électroniques
de leur dispositif. Ainsi d’une pente sous seuil d’environ 1600 mV/dec, ils passent a
une valeur d’environ 360 mV /dec [31]. Mais 'obtention d’un comportement balistique
au sein d'un transistor a nanotube nécessite de meilleurs contacts. Pour réduire cette
barriére Javey et al. proposent 'utilisation d’électrodes en palladium (figure 1.6) [22].
Leur dispositif présente un comportement balistique avec une résistance a 1’état ouvert
de 13 k2 et un ratio Ly, /Iofr> 10 pour Vg4,=0,3 V. La pente sous seuil est de 170
mV /decade |22]. Cependant la conduction est bipolaire ce qui entraine un fort courant
sous le seuil. En utilisant une back gate [11] ou en dopant chimiquement les extrémités
du nanotube de carbone [31| une conduction unipolaire est obtenue. Ils obtiennent une
pente sous seuil d’environ 80 mV /decade proche de la limite théorique de 60 mV /decade.
Cependant les autres caractéristiques sont moins bonnes : un ratio Lo, /Loy de 104 et
une résistance a I’état ouvert de 64,5 k€.

On peut noter que la structure en nanotube n’est pas spécifique au carbone. On peut
réaliser des nanotubes avec des dichalcogenides MXy (M = W, Mo; X = S, Se) [32],
ou des molécules de Nitrure de Bore BN [33]. Cependant, du fait de leurs propriétés
inhabituelles, les nanotubes de carbone promettent de grandes possibilités en termes
d’applications (tableau 1.2).

Epaisseur
X/ii) d?ai?;:‘ﬂte Transz::g/iﬁ;ance sozgr;tguil cgrimﬂia(tjiin EZL;L?tZt éqdl;ici/)g;ceiﬁte
(uAsm) (mvidec)|  (ps) | (waram) | B S
ITRS année| , ; | 1500 1000 70 0,15 10 0,4-0,5
2016
CNT-FET | 0.4 | 2500 15 000 65 0,08 25 1

TAB. 1.2 — A géométrie équivalente les transistors & base de nanotubes présentent de meilleures
caractéristiques que les transistors MOSFET prévus en 2016 par 'ITRS, Source INFINEON [34], [35].

Ce potentiel ne pourra cependant étre exploité que si des réponses sont trouvées aux
nombreux problémes évoqués dans cette section. Comment faire croitre des nanotubes
sans défauts avec un meilleur rendement 7 Comment controler leur chiralité et leur dia-
meétre pendant la croissance? Comment intégrer des nanotubes individuels dans des
structures adressables pour I’étude de leurs propriétés électriques ? Du point de vue de
leur comportement électrique : sous quelles conditions un nanotube a-t’il un comporte-
ment balistique 7 Quels sont les conséquences des défauts structurels 7 La compréhension
des propriétés des nanotubes et des procédés de syntheése sont encore des challenges.
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1.1.3 Les nanofils

Les nanofils sont une alternative aux nanotubes de carbone. En effet leurs procédés
de syntheése, ainsi que leurs propriétés électroniques sont mieux maitrisés. La possibilité
de réaliser des nanofils dans des matériaux semiconducteurs largement utilisés dans la
microélectronique est également un avantage non négligeable.

1.1.3.1 Procédés de synthése et propriétés électriques

Procédés de synthése La principale technique de fabrication des nanofils est la
croissance Vapor-Liquid-Solid (VLS). Elle s’effectue a partir d’une particule germe gé-
néralement métallique (or ou fer). Ces particules sont soit déposées sur la surface en
utilisant un microscope a force atomique, ou créées in situ par lithographie électronique,
de facon a faire croitre les fils & des sites spécifiques. Lors de la croissance VLS, le ma-
tériau source en phase vapeur arrive sur l’échantillon, il est absorbé par la particule
métallique (qui est a I’état liquide) et déposé sous forme solide & Uinterface liquide-
solide. Typiquement, la particule métallique est poussée vers le haut par la croissance
des nanofils (figure 1.9(a)). On obtient finalement un nanofil avec une balle métallique
a son extrémité, dont le diameétre est controlé par la taille de la particule (figure 1.9(b))
[36].

Si  Si

F1G. 1.9 — (a) 1-La particule métallique est sous forme liquide, le silicium sous forme gazeuse se dissout
dans cette goutte. 2-La croissance commence quand le liquide est saturé en silicium. Sous condition de
la présence de silicium gazeux la croissance continue tant que la particule est a I'état liquide [37]. (b)
Image de nanofils de phosphure d’indium InP prise au MEB [36].

Les nanofils peuvent également croitre par électrodéposition dans les pores d’un oxyde
d’aluminium anodique (AAO : Anodic Aluminium Oxyde) servant de gabarit (figure
1.10(a)) [38], [39]. Cet oxyde appelé aussi "membrane template" est préparé par un
procédé d’anodisation d’un plan d’oxyde d’aluminium. Ce qui permet d’obtenir des
pores de diamétre 20 & 50 nm. Puis un fin film d’or (120-140 nm) est évaporé sous
I’AAO pour servir d’électrode de travail. La synthése s’effectue en solution sous cou-
rant électrique. Une fois les nanofils synthétisés la membrane peut étre enlevée (figure
1.10(b)).
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FiG. 1.10 — (a) Images au MEB. Vues du dessus de la surface poreuse [38]. (b) Image au microscope
électronique & balayage de nanofils aprés la dissolution de la membrane AAO [39].

Parmi les méthodes répertoriées on compte celle par épitaxie par jets chimiques
(CBE : Chemical Beam Epitaxy) élaborée par Poole et son équipe [40]. Elle permet
de faire croitre des nanofils & des sites déterminés et dans des directions voulues. Dans
leur expérience un wafer de phosphure d’indium InP est recouvert de SiOo, des fenétres
de largeur 40-100nm sont ensuite ouvertes par lithographie électronique. Puis, dans un
environnement adéquat, la croissance des fils s’opére a ces sites. Les fils croissent dans
des directions privilégiées hors du plan du substrat (figure 1.11). Ils sont de diamétre
40 nm et de longueur environ 600 nm.

FiG. 1.11 — Image MEB d’un nanofil croissant a travers un masque de SiO2 [40].

Propriétés électriques Du point de vue théorique, le transport dans les nanofils les
plus larges semble susceptible d’étre décrit par la méme physique que les matériaux ma-
croscopiques. Bien que les effets de la réduction de taille sur les propriétés de transport
ne sont pas encore bien évalués, il a déja été observé que des molécules greffées a la
surface du nanofil modifient les propriétés de transport de celui-ci [41], [42]. Des nano-
fils possédant des propriétés électroniques similaires a celles du matériau macroscopique
sont prometteurs pour la réalisation de nano dispositifs basée sur la bonne connaissance
de leurs équivalents macroscopiques.

Cependant, en dessous d’un diameétre critique les nanofils peuvent présenter des com-
portements quantiques. Pour les nanofils en silicium ces effets deviendraient significatifs
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& température ambiante pour un diameétre inférieur & environ 1 nm. En utilisant des
matériaux ayant une masse effective des porteurs plus faible, ce diamétre critique est
augmenté, facilitant ainsi I’étude des effets quantiques qui apparaissent & cette échelle.
Pour les nanofils de bismuth, par exemple, les effets quantiques apparaissent pour des
diametres inférieurs & 50 nm [43]. Il a été montré qu’a cette échelle la variation de
la résistance avec la température est complétement différente de celle observée dans
le matériau macroscopique [44|. Un autre phénomeéne quantique étudié peut étre le
transport balistique. Ces comportements électriques inédits par rapport aux matériaux
macroscopiques pourraient se révéler intéressants dans des dispositifs électroniques.

1.1.3.2 Dispositifs a base de nanofils

Une fois les nanofils synthétisés, la réalisation de dispositifs électroniques nécessite
des méthodes d’assemblage. On peut utiliser la méthode Langmuir-Blodgett [45] (voir
partie 1.1.4.1), ou des canaux microfluidiques [46] (voir partie 1.2.2.1). Le nanofil peut-
étre utilisé en tant que canal conducteur dans des transistors. Wang et al. réalisent un
transistor a nanofil & base de germanium [47]|. Le dispositif a pour performances un
ratio du courant I, /Ioff de 103, une résistance de 500 k2 & I’état ouvert et une pente
sous seuil de 300 mV /decade. La transconductance dlgs /dVgs vaut 0,21 uS. La valeur
normalisée est d’environ 10,5 uS/pum pour un dispositif utilisant le substrat pour grille.

Une fonctionnalisation du nanofil par des molécules permet de modifier ses propriétés
électroniques [41], [42]. Ceci apporte une fonctionnalité supplémentaire par rapport aux
dispositifs plus "macroscopiques'". Ainsi Cui et al. fabriquent un transistor & nanofil
en silicium et améliorent les performances du dispositif en utilisant des molécules pour
passiver les défauts de 'oxyde qui recouvre le nanofil (figure 1.12) [42]. Le tableau
1.3 compare les caractéristiques obtenues sur ces transistors avec celles des MOSFET
actuels .

M SiOx avec défauts
Molécules utilisées pour la

Nanofil de
- * passivation des défauts

silicium

—g e
(v

Fi1G. 1.12 — (a) Schéma d’un transistor a nanofils. En haut image au microscope électronique a
transmission d’un nanofil de 5 nm de diamétre. (b) Schéma montrant la passivation des défauts de
loxyde de silicium [42].
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Transistor nanofil
Valeurs Dispositif
Valeurs | ramenées aux | en silicium
mesurées| dimensions de | planaire
I'état de I'art
Longueur du canal 800-2000 50 50
(nm)
lon (MA/um) | 50-200 | 2000-5600 650
loff (NA/pum) 2-50 445 9
Pente sous seuil
(mV/decade) 174-609 60 70
Transconductance 17-100| 2700 — 7500 650
(uS/um)

TAB. 1.3 — Comparaison entre des performances des dispositifs & nanofil de silicium fonctionnalisés
par des molécules et des dispositifs MOSFET [42].

Au cours de la synthése d’un nanofil, il est possible de le doper ou de varier les
matériaux dont il est composé. Cette particularité permet 'intégration d’un dispositif
électronique dans un seul nanofil. Le nanofil peut étre composé de plusieurs tranches
de matériaux différents : des jonctions pn dans un seul nanofil ont par exemple été
réalisées avec un tel procédé [48]. Le nanofil peut également étre composé de plusieurs
couches coaxiales. Avec une telle structure Lauhon et al. réalisent un transistor dans
un seul nanofil. ’axe du nanofil est du silicium dopé p, puis se succédent une couche
concentrique de germanium intrinséque, une couche d’isolant SiOs, et enfin une couche
de germanium dopé p (figure 1.13(a)) [49]. Le germanium intrinséque est la couche active
de ce transistor. L’électrode de grille est déposée sur la couche de germanium dopé p
externe et les électrodes de source et drain sont déposées sur la couche de germanium
intrinséque aprés gravure du nanofil a ses deux extrémités (figure 1.13(b)). Ce dispositif
présente une transconductance de 1500 nS.

Germanium
dopé p
Oxyde de
silicium
Germanium
intrinseque

Silicium
dopé p

(a)

F1G. 1.13 — (a) Les valeurs sont en nanométre. Le nanofil est composé d’un axe en silicium dopé p,
d’une couche de germanium non dopé, une couche d’oxyde de silicium, et une couche de germanium
dopé. (b) Vue d’ensemble du transistor. Les électrodes de drain et source sont contactées a la couche
de germanium intrinséque. L’électrode de grille est évaporée sur la couche de germanium dopé p. [49]
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Cependant, la géomeétrie la plus prometteuse consiste en des croisements de nanofils
dopés p et n. Une jonction pn peut étre réalisée en croisant un nanofil de type n et un
nanofil de type p [50]. Ces jonctions présentent une tension de seuil de 1V. Des tran-
sistors & effet de champ ont également été réalisés en utilisant une géométrie identique
(figure 1.14). Le nanofil servant d’électrode de grille est alors recouvert dune couche
d’oxyde d’épaisseur plus importante. Les dispositifs réalisés présentent une transcon-
ductance typique de 280 nS. Les performances sont moindres que celles des dispositifs
présentés précédemment, mais nous verrons dans le paragraphe 1.2.2.1 que ces croise-

ment de nanofils de type p et n permettent la réalisation de fonctions logiques (OR,
AND, ..).

Courant (nA)
o

)
o
o

-400

G C

L 1 1 1

-1 -05 0 0.5 1
Tension (V)

F1G. 1.14 — Caractéristiques 145-V4s pour des tensions de grille de 0, 1, 2 et 3V. En insert en haut a
gauche : les courbes représentent le courant I4s en fonction de la tension Vys pour Vg, = 1V. La courbe
rouge labellisée par des triangles est acquise quand l’électrode de grille est assurée par le substrat. La
transconductance pour ce dispositif est alors de 80 nS. La courbe bleue labellisée par des points est
acquise quand l’électrode de grille est assurée par un autre nanofil. La transconductance mesurée est
de 280 nS. En insert en bas a droite : schéma du transistor a nanofil [50].

Par rapport aux nanotubes, les nanofils ont ’avantage d’étre compatibles avec les dis-
positifs actuels en ce qu’ils peuvent étre fabriqués dans des matériaux semiconducteurs
largement utilisés dans l'industrie. En ce qui concerne la conduction électronique, les
contacts métal /nanofil ne sont pas aussi contraignants que dans les dispositifs & base de
nanotubes de carbone. Toutefois le comportement balistique qui est trés intéressant en
termes d’application n’a lieu qu’a trés basse température [43]. Ce qui est un désavantage
par rapport aux nanotubes de carbone oil ce comportement est observé a température
ambiante.

En général les transistors a nanotubes présentent des performances supérieures a celles
des dispositifs a nanofils. Cependant la possibilité de moduler la composition du nanofil
permet de réaliser un dispositif dans un seul nanofil, voir pourquoi pas une fonction
logique. Une telle fonctionnalité est plus difficile & obtenir dans un nanotube. Les effets
quantiques dus a la taille peuvent générer de nouveaux phénomeénes absents des maté-
riaux macroscopiques qui pourraient améliorer les performances ou amener de nouvelles
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fonctionnalités. Ces effets sont principalement étudiés dans des nanofils de bismuth.
Pour une revue compléte sur les nanofils on peut consulter le document rédigé par
Dresselhaus [44].

1.1.4 Les objets moléculaires

En descendant 1’échelle des dimensions on arrive & l'utilisation de molécules pour réa-
liser du calcul. Le gain en densité ultime apporté par les molécules est un argument pour
I'investigation de dispositifs réalisés avec des molécules. On distingue deux approches
d’investigation. D’une part on cherche & synthétiser des molécules dont il a été prouvé
théoriquement leur capacité a implémenter une fonction électronique. D’autre part on
cherche a transférer a I’état solide des molécules dont les propriétés sont bien connues en
solution. En termes de structure, les propositions évoquées dans la littérature envisagent
soit ['utilisation de la molécule unique, soit 'utilisation d’une ou plusieurs monocouches
de molécules.

1.1.4.1 Les modes d’utilisation des molécules

Le bloc moléculaire Les propriétés électroniques d’une molécule peuvent étre in-
vestiguées dans des jonctions cassées [51], [52]. Une jonction cassée est réalisée a partir
d’une barre métallique affinée en son milieu. Celle-ci subit une force jusqu’a ce qu’elle
se casse formant alors deux électrodes espacées généralement de quelques nanomeétres
(figure 1.15). La jonction est alors plongée dans une solution de molécules en suspension
permettant le dépot d’une molécule dans I'espace inter électrode.

La conductivité d’une molécule peut également étre étudiée en utilisant la pointe d’un
microscope a effet tunnel (STM : Scanning Tunneling Microscope). La molécule est dé-
posée sur une surface au sein d’une monocouche de molécules isolantes puis la pointe
du microscope est amenée sur la molécule [53], [54], [55].

Pointe
platine- > \/
iridium

FiG. 1.15 — (a) Image MEB d’une jonction cassée [52]. (b) Schéma d’une mesure par microscopie
effet tunnel. Les molécules sont insérées dans une monocouche isolante et adressées par la pointe du
STM [53].
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Les couches monomoléculaires Les molécules organiques en solution peuvent se
déposer sur une surface formant alors une couche de I’épaisseur d’une molécule. Ce dépot
s’effectue en solution sur une durée qui varie de quelques minutes & quelques jours. Il
existe deux types de couches monomoléculaires : les monocouches auto-assemblées et
les films Langmuir-Blodgett.

Pour former une monocouche auto-assemblée (SAM : Self-Assembled Monolayer), les
molécules organiques doivent avoir une structure en trois parties (figure 1.16). D’abord la
téte réactive assure la réaction chimique de la molécule avec le substrat (chimisorption),
elle est choisie en fonction de ce dernier. Les deux familles principales de groupement
moléculaire utilisées sont les organosilanes pour les surfaces hydroxylées (c’est a dire
riches en groupement OH) telles que les oxydes, SiO9 par exemple, et les organothiols
pour les métaux nobles comme ’or. Ensuite le corps, ou backbone, détermine la fonction
électronique de la molécule. Ses interactions avec les molécules voisines sont faibles. Elles
mettent en jeu la force de Van der Waals dans le cas des chaines alkyles ou 'interaction
électrostatique dans le cas des groupes polaires. Enfin le groupe terminal peut avoir une
fonctionnalité chimique en vue de futures réactions sur ces monocouches.

Groupe
terminal

—

Corps
\backbone

Q0000009 —— Téte
réactive
Substrat

F1G. 1.16 — Schéma d’une monocouche auto-assemblée

On distingue les monocouches suivant la téte réactive et le substrat sur lequel est
déposé la SAM. Les dépots de SAM sur de lor effectués a 'aide de groupements thiol
ont été largement étudiés et sont bien maitrisés [56], [57], [58], tandis que les SAM sur
silicium ou oxyde de silicium sont plus difficiles & contréler. En conséquence pour ce
dernier type de monocouche, les résultats varient d’un laboratoire a 'autre |59, [60],
[61], [62]. Mise & part une application purement électronique, 'utilisation de monocouche
est aussi envisagée en tant que moyen pour obtenir des motifs sur un substrat |63|. Grace
& ceux-ci des nanotubes ou des nanofils peuvent se déposer sur une surface a des zones
prédéterminées.

La méthode Langmuir-Blodgett est un autre procédé pour la formation de couches
monomoléculaires [64], [65], [66]. Elle se déroule a I'aide d’une cuve remplie d’eau pure
(figure 1.17). Le substrat sur lequel sera effectué le dépot est d’abord plongé dans
la cuve. Les molécules solubilisées dans un solvant sont ensuite versées sur l'eau. Ce
sont des molécules amphiphiles c’est-a-dire possédant un groupement hydrophile et un
groupement hydrophobe. Une fois le solvant évaporé, les molécules sont uniformément
réparties a l'interface air/eau, y formant une couche d’épaisseur monomoléculaire. La
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densité de la monocouche dépendra de la compression exercée par une barre mobile posée
a la surface de 'eau se déplacant latéralement. En retirant le substrat la monocouche
de molécules se dépose progressivement.

Molécules

amphiphiles '\

Barre
mobile

Eau
pure

F1G. 1.17 — Schéma d’un dépét par un procédé Langmuir-Blodgett. Le substrat est progressivement
retiré de ’eau afin que la monocouche se dépose a sa surface. La barre mobile permet de controler la
densité du film.

1.1.4.2 Les dispositifs moléculaires

Des molécules réalisant différentes fonctions calculatoires laissent entrevoir ’oppor-
tunité de réaliser un circuit intégralement en molécules.

Les fils moléculaires Les oligomeéres de molécules 7 conjuguées sont envisagées pour
la réalisation de fils moléculaires [51]. Leur conductivité est étudiée dans des jonctions
cassées. Ainsi Kergueris et al. obtiennent les caractéristiques courant-tension indiquées
en figure 1.18. La caractéristique de conduction présente des pas et une évolution crois-
sante. Elle n’est pas stable au cours du temps. Les deux courbes les plus fréquemment
observées sont représentées sur la figure. La conductivité mesurée peut étre améliorée
si la molécule active est attachée a ’électrode avec un atome d’or ou de sélénium [67].

900 100
<600
5300 I 150 FiG. 1.18 — Caractéristiques courant-tension
% d’une molécule conjuguée dans une jonction cas-
5 of 1o sée. Typiquement la caractéristique est instable.
8 Mais deux allures sont le plus souvent observées :
-300¢ une caractéristique asymeétrique (a) ou symétrique
600 150 (b). Sur les deux courbes la conduction augmente
) par pas, a partir d’une certaine valeur elle est

900/ . . -100 croissante et & peu prés linéaire [68].
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Les diodes moléculaires En 1974 Aviram et Ratner proposent un modéle théorique
de diode moléculaire [3]. Ils démontrent qu’en théorie une molécule composée d’un grou-
pement donneur d’électrons et d’'un groupement accepteur d’électrons reliés entre eux
par un pont o se comporte en diode rectificatrice.

Expérimentalement, le meilleur comportement rectificateur a été obtenu avec une mo-
lécule de v-(n-hexadecyl) quinolinium tricyanoquinodimethanide C16H33Q-3CNQ (fi-
gure 1.19(a)) [64], |65], [66], [69]. Cette molécule utilise un groupement = & la place
du groupement o du modeéle théorique. Le comportement rectificateur est étudié dans
une configuration métal/monocouche(s)/métal. Un schéma du dispositif est présenté en
figure 1.19(b).

‘+Electrodes pour V>O‘
Fil d’or

o
o

Al

C 16H33_EN

\_/

Groupe ! - "
hexadecy! | C C 5
permettant; ,\i” AN 5

la iGroupei Pont iGrou o %
formation donneur ontm écceptre)eur pud

du film @ 1ol
Langmuir- [

Blodgett Verre, Quartz, ou Si

(a) (b)

FiG. 1.19 — (a) Molécule de ~ - (n-hexadecyl) quinolinium tricyanoquinodimethanide, Ci6Hz3Q-
3CNQ [69]. (b) Schéma d’une diode moléculaire réalisée avec une multicouche Langmuir-Blodgett sur
un substrat en verre, quartz ou silicium. Le dispositif peut étre constitué d’une seule monocouche [69].
Les pointes sont en alliage de gallium et d’indium.

La monocouche est d’abord déposée sur une électrode d’aluminium par une méthode
Langmuir-Blodgett, puis des pads d’aluminium sont déposés sur la structure par éva-
poration. Le dispositif peut étre réalisé avec une ou plusieurs monocouches. Avec une
telle structure Metzger et al. obtiennent des dispositifs présentant un ratio de rectifica-
tion maximum (défini par le rapport (courant & Vo)/(courant a -Vy)) de 27,5 pour une
tension de seuil de 2,2 V (figure 1.20).

1
0.8 I
0.6 FiGc. 1.20 — Caractéristique courant-tension
T<(E\ d’un dispositif électrode d’or/monocouche de
:’0-4 C16H33Q-3CNQ/électrode d’or. Le pad d’élec-
§ 0.2 trode a une surface de 0,283mm?. Le ratio de
8:) rectification défini par le rapport (courant a
0 Vo)/(courant a -Vo) vaut 27,5. L'effet rectifica-
0,2 teur est perdu au bout de cing cycles [69].
3 -2 -1 0 1 2 3

Tension (V)
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Plus proche d’une intégration dans des circuits classiques, Lenfant et al. réalisent un
dispositif sur du silicium dégénéré. Ils obtiennent un ratio de rectification du courant
de 37 pour une tension de seuil comprise entre -0,3 V et -0,9 V. Cette molécule est
cependant difficile & synthétiser (rendement 59%) et leffet rectificateur se perd au bout
de quelques cycles de mesures |70].

Des SAM de molécules a centre redox peuvent implémenter des diodes a résistance dif-
férentielle négative (NDR : Negative Differential Resistance) |56], [57]. Ce comportement
est principalement obtenu dans un type de jonction cassée appelée structure a nanopore
(figure 1.21) |56]. Chen et ses colleégues obtiennent un comportement NDR avec un ratio
on/off d’environ 10% & une température de 60 K (figure 1.22) [56]. Contrairement aux
diodes rectificatrices moléculaires cet effet de résistance différentielle négative s’observe
a basse température, il est perdu ou amoindri & température ambiante. Cependant il
est reproductible d’un cycle a 'autre.

Fi1G. 1.21 — (a) Coupe d’une structure a nanopore. Elle est constituée d’un évidement formé dans
une membrane de nitrure de silicium [56]. (b) Schéma de la partie active de la structure a nanopore
avec des molécules 2’-amino-4-ethynylphenyl-4’- ethynylphenyl-5’-nitro-1-benzenethiolate entre les deux
électrodes d’or [56].

1.24
Leai= 103 nA
—~1.01
<
03
1<
@ 0.6 Fi1G. 1.22 — Caractéristique I(V) d’une mono-
3 041 couche de molécules contenant des centres redox
) nitro-amine sur de 'or & une température de 60
021 ~ K [57]
T=60K Ivallcy_ LpA .
0.0 ~——
00 05 10 15 20 25
Tension (V)

Les mémoires moléculaires Sous effet d’une excitation électrique, certaines mo-
lécules comme la caténane ou la rotaxane peuvent changer de conformation. Si chaque
conformation de la molécule est associée a un niveau de conductivité différent, cet effet
est utilisable dans des mémoires ou des interrupteurs moléculaires. La caténane et la
rotaxane sont constituées de deux parties, 'une pouvant se déplacer autour ou le long
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de 'autre partie. Par exemple la molécule de rotaxane peut étre représentée schémati-
quement par une barre insérée dans un anneau. Ce dernier peut coulisser le long de la
barre. Sa position & chaque extrémité définit un état de conductivité (figure 1.23).

F1G. 1.23 — schéma représentant les deux états
de la molécule de rotaxane.

Les propriétés de ces molécules sont bien connues en solution mais la grande difficulté
consiste & préserver celles-ci lors du passage a l’état solide [71]. Cependant Mendes et al.
ont observé ce comportement bistable [72]. Ils réalisent des dispositifs composés d’une
monocouche de rotaxane ou de caténane prise en sandwich entre du silicium dégénéré et
une électrode titane/aluminium (figure 1.24(a)). Leurs acquisitions électriques mettent
en évidence le comportement bistable de la molécule de rotaxane (figure 1.24(b)). Le
dispositif passe d’un état de basse conductivité & un état de haute conductivité pour
une tension appliquée de 2 V. Il revient a son état initial en appliquant une tension de
-2 V. Cet effet bistable est sauvegardé sur au moins trente-cing cycles.

0.6

20

0.4
Courant nA

0.2

10
Courant nA

ol

Tension d’écriture

(b)

F1G. 1.24 — (a) Le dispositif mémoire a base de rotaxane est composé d’une couche de molécules de
rotaxane sur du silicium dégénéré déposée par la méthode Langmuir-Blodgett. Une électrode Alumi-
nium/titane est évaporée sur la monocouche [72]. (b) En trait plein nous avons la courbe d’un dispositif
de rotaxane. On observe le passage d’un état de basse conductivité a un état de haute conductivité pour
une tension de 2 V. L’état de basse conductivité est retrouvé pour une tension de -2 V. En pointillé
nous avons la courbe obtenue pour un dispositif réalisé avec uniquement la partie fixe de la molécule
de rotaxane. L’effet bistable est bien du a ’anneau de la molécule de rotaxane.

les dispositifs SET L’étude électrique d’une molécule permet surtout d’investiguer
des effets mésoscopiques comme le blocage de coulomb [52], |54] ou l'effet Kondo |73,
[74], [75]. Le terme mésoscopique désigne le régime intermédiaire entre le monde micro-
scopique (les atomes et les molécules) et le macroscopique.
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Généralement la résistance électrique des matériaux diminue avec une baisse de la
température. Cependant, pour des matériaux de taille mésoscopique, en dessous d’une
température appelée température Kondo, cette résistance augmente. C’est ce phéno-
meéne que ’on désigne par le terme "effet Kondo".

Les dispositifs SET (Single Electron Tunneling) exploitent le phénomeéne de blocage
de Coulomb qui apparait dans les structures de taille approchant la dizaine de na-
nometres. Dans un tel phénomeéne I'état de charge d’une particule peut étre controlé
électron par électron. Un électron est rajouté a la particule chaque fois que la tension
appliquée est incrémentée d’une valeur fixe U = €?/2C ou C est la capacité induite sur
la particule métallique. Le transistor SET est un dispositif concu a partir de cet effet.
Il est modélisé par deux barriéres tunnel délimitant une particule métallique appelée ile
de Coulomb (figure 1.25). Dans ce dispositif, tant que la tension drain-source V44 est
inférieure & une tension de seuil Vp, le courant est nul. C’est le phénomeéne de blocage
de Coulomb. Au dela de ce seuil le courant du dispositif a une allure quasi ohmique
(figure 1.26(a)), ou présente une allure en escalier de Coulomb si on est & suffisamment
basse température. Cette tension de seuil Vp est une fonction périodique de la charge
induite par I’électrode de grille sur 'ile de Coulomb (figure 1.26(b)). La particularité des
transistors SET et d’ailleurs de tous ces effets mésoscopiques réside dans le fait qu’ils
peuvent avoir une variété d’implantation matérielle. Ainsi ces effets ont été observés
dans des nanotubes |16], [15], et des nanofils [76], 77|, [78].

Barriére
%tunnel
Source _ . | Drain FIG'. 1.25- Le.transistor SET est composé d’une
particule métallique appelée ile de Coulomb com-
prise entre deux barriéres tunnel. La charge de
1 . Ille de Coulomb est déterminée par la tension de
_ lle de grille appliquée.
. Coulomb
Grille
1,5
£1,0
L =e/2
Zo05 Qe
§0.0 Q=0
3 f
o
Q0,51 V, pour Q.=0
-1,0
154 : : :
-2 -1 0 1 2
Tension source-drain V(e/C) -3e/2 -e/2 +e/2 3e/2

(a) (b)

FiG. 1.26 — (a) Caractéristique L4s-Vgs d'un transistor SET. L’allure de la caractéristique dépend de
létat de charge de l'ile de coulomb. (b) Variation périodique de la tension de seuil V7 en fonction de
I’état de charge de 'ile de Coulomb.

© 2008 Tous droits réservés. http://www.univ-lille1.fr/bustl



Thése de Christophe Novembre, Lille 1, 2007

26 Etat de I’art sur les nanotechnologies et les propositions architecturales

Des effets de résistance différentielle négative, de diode rectificatrice sont observés,
mais l'application la plus prometteuse pour les molécules est leur utilisation en mono-
couche pour la réalisation de dispositifs mémoires. Cependant méme avec une opération
a température ambiante se pose la question de l'intégration d’un tel dispositif. Comment
intégrer cette fonctionnalité moléculaire & un environnement de dimensions macrosco-
piques 7 Pour résoudre en partie ce probléme, une solution serait de réaliser I'intégralité
du circuit dans une molécule. C'est ce que proposent Stadler et al.[79]. Ils réalisent
I’étude théorique de I'implantation d’un demi-additionneur dans une seule molécule.
Sur ces dispositifs moléculaires on peut consulter la revue rédigée par Vuillaume [80].

1.1.5 Conclusion

Nous avons vu un apercu des différents blocs de base relevant des nanotechnologies.
Leurs procédés de fabrication et les différents dispositifs dans lesquels ils peuvent étre
utilisés ont été présentés.

D’abord les nanotubes de carbone sont susceptibles d’avoir un comportement balis-
tique & température ambiante. Ils montrent alors une dissipation de puissance tres faible.
Ceci incite a les envisager en tant qu’interconnexions ou dans des transistors a faible
consommation.

Ensuite la réalisation de dispositifs a partir de croisements de nanofils est simple &
mettre en ceuvre, et permet d’obtenir des dispositifs présentant des performances com-
pétitives par rapport aux dispositifs MOS.

Finalement les monocouches de molécules sont de bons candidats pour la mise en
ceuvre de dispositifs mémoires.

Ces blocs de base permettent d’envisager une densité d’intégration importante. Mais
parvenir a les positionner sur un site prédéterminé est un challenge. Les assemblages
de nanofils par exemple ne permettent pas de placement avec une précision fine. Des
perspectives d’amélioration des méthodes d’assemblage sont plausibles, toutefois la pré-
cision de placement atteinte sera vraisemblablement plus faible que celle obtenue par
lithographie dans I’approche "top-down" actuelle. De plus le rendement de fabrication
des objets nanométriques est faible. On peut également s’attendre & ce que cette pro-
priété perdure. Enfin toutes les caractéristiques obtenues sur ces dispositifs présentent
une composante de bruit non négligeable comme constaté sur le dispositif fil moléculaire
présenté précédemment. La prise en compte de ces considérations entraine des métho-
dologies de conception d’architecture de calcul différentes des approches classiques.

1.2 Architectures pour les nanotechnologies

1.2.1 Introduction

Nous abordons les principales propositions architecturales pour une utilisation des na-
notechnologies dans une structure de calcul. Nous remarquerons d’une part que dans leur
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grande majorité ces propositions ont en commun d’étre basées sur la structure crossbar.
D’autre part elles sont principalement des adaptations d’architectures de calcul usuelles
en traitant des problématiques spécifiques aux nanotechnologies. Elles prennent notam-
ment en compte la tolérance aux défauts de fabrication dus a I'incertitude de placement,
mais également la problématique de ’adressage de ces dispositifs. Nous insisterons en-
suite sur deux propositions architecturales originales.

1.2.2 Le crossbar : un réseau a deux dimensions d’objets nanomé-
triques

Le réseau croisé de nanofils ou crossbar est le principal mode d’organisation pro-
posé pour l'utilisation des objets nanométriques. Des portes logiques expérimentales
sont réalisées avec une telle structure. La reconfigurabilité est une des caractéristiques
essentielles de ces propositions architecturales.

1.2.2.1 Des fonctions logiques avec un crossbar de nanofils

Des crossbars de nanofils sont réalisés sur une surface par Huang et al. en utilisant
un procédé microfluidique [46]. Un matériau PDMS est d’abord déposé sur le substrat
(figure 1.27). Apres la gravure d’un canal dans ce matériau, un flux a débit constant
d’une solution de nanofils en suspension est réalisé dans celui-ci pendant une durée
donnée. Les nanofils s’organisent alors parallélement a la direction du flux. En répétant
ce procédé de dépot dans un canal gravé dans une autre direction, il est possible de
superposer deux réseaux paralléles de nanofils. Les intersections de ce crossbar ainsi
formé, peuvent alors étre les composants actifs d’une fonction logique.

@-=9
—> flux _
Moule PDMS -

Réseau parallele

v

Crossbar

F1G. 1.27 — Schéma d’un assemblage de nanofils par un procédé microfluidique. A - Un moule PDMS
(composé organique) déposé a la surface forme un canal dans lequel un flux d’une solution de nanofils
va étre réalisé. Les nanofils vont s’organiser parallélement a la direction du canal. B - En procédant par
itération de ce procédé des réseaux croisés ou crossbars de nanofils peuvent étre formés [46].
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Ainsi Huang et al. réalisent expérimentalement des portes logiques & base de tels
réseaux de nanofils [81]. En superposant un réseau paralléle de nanofils de type n a
un réseau paralléle de type p, une matrice de dispositifs électroniques est obtenue. Sui-
vant ’épaisseur d’oxyde recouvrant des nanofils perpendiculaires, leur intersection peut
réaliser une diode p-n ou un transistor FET de type p appelé "crossed semiconductor
nanowire Field-Effect Transistor" (¢(NW-FET). Avec un tel procédé des portes logiques
Or et Nor sont fabriquées (figure 1.28).

sp o1 10 11
4...
A
> 2F
1_
00
0

(b)

Fi1G. 1.28 — (a) Image MEB (échelle 1 pum), et schémas d’une porte logique Or réalisée avec deux
diodes p-n & nanofils. (b) Tension de sortie en fonction des quatre niveaux logiques possibles : (0,0);
(0,1); (1,0); (1,1), ou entrée logique 0 est 0 V et Pentrée logique 1 est 5 V.

1.2.2.2 Propositions architecturales

La faisabilité expérimentale d’une structure en crossbar incite & des propositions archi-
tecturales utilisant des structures de ce type. Ces propositions se basent surtout sur une
logique & diode réalisée avec des diodes moléculaires auto assemblées aux intersections
des nanofils. La bistabilité de ces dispositifs moléculaires permet d’obtenir des propriétés
de reconfigurabilité au niveau architectural. Les circuits proposés fonctionnent en colla-
boration avec un circuit CMOS qui fournit notamment le gain en tension indispensable
et des fonctionnalités supplémentaires.

Ainsi Dehon propose un circuit reconfigurable et s’intéresse en particulier a la res-
tauration du signal et a l'adressage des dispositifs moléculaires [82], |83]. La matrice
se compose d'un bloc qui réalise une logique a diode, et de deux blocs qui restaurent
les signaux de sortie de la matrice logique (figure 1.29). Ils obtiennent ainsi une sortie
inversée et une sortie non inversée restaurées, en utilisant des c NW-FET. Ceux-ci sont
adressés par les sorties du bloc logique a l’aide d’un codage stochastique décrit dans
la partie 1.2.3.2. De cette facon ils réalisent en méme temps une fonction logique et sa
fonction complémentaire.
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Tension haute  Masse Contact ohmique
Fonction a l'alimentation
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Masse Tension haute

F1G. 1.29 — Crossbar Or programmable [83]. Les sorties de la fonction logique Or sont restaurées par
les deux crossbars situés a droite de la figure. Le premier d’entre eux envoie un signal inversé au crossbar
Or suivant, le second restaure le signal mais ne l'inverse pas. Les électrodes Vpd et Vpu permettent
d’isoler le crossbar durant le calcul de la fonction logique.

Goldstein et al. proposent également un circuit reconfigurable moléculaire : la Na-
nofabric [84]. Ces travaux adressent en particulier la gestion de la tolérance aux fautes
dans une telle structure. La Nanofabric est construite sur la répétition d’une structure
réguliére appelée Nanoblock (figure 1.30).
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F1aG. 1.30 — (a) Layout de la Nanofabric avec grossissement d’un cluster. (b) Schéma d’un Nanobloc.

La figure 1.30(a) présente le layout de la Nanofabric. Les carrés jaunes et rouges
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représentent des Nanoblocks, ils différent entre eux de par la direction de leurs entrées-
sorties. Soit ceux-ci font face sud-est (carrés jaunes), soit ils font face nord-ouest (carrés
rouges). Le Nanoblock est constitué de trois composants (figure 1.30(b)). Il comprend
d’abord un réseau logique moléculaire (MLA : Molecular Logic Array). Celui-ci est un
crossbar de nanofils, aux intersections desquels des diodes moléculaires reconfigurables
sont auto assemblées. Des latchs moléculaires, composés de dispositifs RDN (Résistance
Différentielle Négative), placés en périphérie du MLA assurent la restauration du signal
et 'acheminement du signal d’horloge. Enfin des blocs d’entrées-sorties permettent les
connections avec les Nanoblocks voisins. Le circuit est configuré apres le processus de
fabrication pour réaliser les fonctions logiques voulues.

Likharev et al. proposent également une architecture hybride moléculaire/CMOS, la
structure CMOL (CMOS /nanowires/Molecular) [85] qui est envisagée pour l'implanta-
tion matérielle d’un réseau de neurones, le crossnet (Distributed Crosspoint Networks)
[86]. Dans cette architecture les fonctions neuronales sont réalisées par la couche CMOS,
et les synapses par les dispositifs moléculaires SET auto assemblés aux intersections des
nanofils (figure 1.31). Les dispositifs SET forment des synapses a trois valeurs {—1,0, 1}.
Ils ont une approche particuliére de la tolérance aux fautes et de 'adressage des dispo-
sitifs.

Dispositifs moléculaires
auto-assemblés
}Niveau nanofils

}Pins d’interface

Pile CMOS

MSFET SOl

" . * Wafer silicium® - * . -

(b)

FiG. 1.31 — (a) Structure d’un réseau Crossnet. Les fonctions sommatrices du réseau de neurones sont
implantées avec les cellules CMOS (rectangles gris). Les fonctions synaptiques sont réalisées par des
dispositifs moléculaires auto assemblés aux intersections des nanofils (points verts). Les lignes rouges
et bleues représentent respectivement des axones et des dendrites. Les deux synapses labellisées sont
celles qui relient les somas j et k. Les signes sur les sommas désignent les polarités des entrées-sorties
[86]. (b) Vue latérale d’un circuit CMOL [87].

Ces architectures servent de cadre a ’étude de problématiques telles que 'adressage
micro-nano et la tolérance aux fautes.
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1.2.3 L’adressage micro-nano

L’adressage des nanodispositifs & partir de fils micrométriques est une des probléma-
tiques majeures des nanotechnologies. Nous pouvons citer une réalisation expérimentale
et quelques propositions architecturales qui tentent d’apporter une réponse adaptée.

1.2.3.1 Un décodeur d’adresse expérimental

Lieber et al. proposent une solution de décodeur d’adresse pour ’adressage de ma-
trices de nanofils [88]. Cette solution consiste & traiter chimiquement et localement (a
laide d’'un masque) des intersections de nanofils, permettant ainsi de définir un code
d’adressage. Une couche de resist est d’abord déposée sur le crossbar, puis des fenétres
sont ouvertes aux emplacements désirés par lithographie électronique. Les intersections
sont ensuite traitées avec une solution aqueuse de tetra-ethylammonium chloride (TEA).
Le traitement entraine une modification des caractéristiques de conductance bien mise
en évidence en figure 1.32.
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F1G. 1.32 — Caractéristique des cNW-FET aprés modification chimique [88]. (a) Conductance en
fonction de V4 avant (bleu) et aprés (rouge) traitement avec du TEA. (b) Histogramme de la tension
de seuil pour trente cNW-FET avant (bleu) et aprés (rouge) traitement avec du TEA.

La figure 1.33 présente un décodeur d’adresse 4x4 élaboré avec cette technique [88].
Les intersections situées sur la diagonale ont été chimiquement traitées. Les signaux
d’entrées-sorties du décodeur d’adresse démontrent les fonctionnalités d’adressage ob-
tenues avec ce circuit.

Dans ces travaux le code d’adressage est défini par lithographie électronique. Celle-
ci n’est pas applicable aux grandes surfaces pour des raisons de coiit. Cependant La
lithographie par nanoimprint [89] permettrait de pallier a cela, tout en augmentant
considérablement la densité. D’autre part, selon Lieber et al., la passivation de ces
structures pourrait améliorer leurs caractéristiques.
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F1G. 1.33 — (a) Image MEB d’'un décodeur 4x4 cNW-FET réalisé [88]. (b) Monitoring en temps réel des
signaux en entrée (bleu) et des sorties correspondantes (rouge) du décodeur. La tension d’alimentation
est de 3,5 V et la résistance de charge de 40 M [88].

1.2.3.2 Propositions architecturales

DeHon et al. proposent une méthode d’adressage du monde micrométrique vers le
monde nanométrique en utilisant des nanofils présentant un codage stochastique |90|
(figure 1.34). En modulant le dopage du nanofil le long de son axe, un code d’adressage de
celui-ci est défini. A chaque taux de dopage correspond un bit, 0 ou 1. Le nombre de bits
positionnés sur le nanofil définit la taille de ce code. Le codage est stochastique car son
élaboration ne s’effectue pas de facon "top-down". En effet il est obtenu en choisissant au
hasard les nanofils au sein d’un ensemble plus important. Un grand nombre de nanofils
sont initialement dispersés en solution. Si le nombre de codes représentés est lui aussi
suffisamment grand, en choisissant un groupe de nanofils au hasard 'obtention d’un
codage adressant individuellement chaque dispositif est assuré. Ainsi avec un code de
taille 1000 la probabilité de choisir dix nanofils présentant chacun un code différent
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est de 0,9. Les nanofils sont ensuite assemblés par des techniques fluidiques ou par la
méthode Langmuir-Blodgett. Le code d’adressage est découvert post-fabrication.

Contact ohmique a la tension source

Fils nanométriques

(a) (b)

FiG. 1.34 — (a) Décodeur construit avec des nanofils adressables [90]. (b) Nanofil avec son code
d’adressage [90].

Si DeHon et al. proposent 'adressage d’une matrice de nanodispositifs & partir de sa
périphérie, Likharev, Tiirel et al. proposent une topologie ol les contacts de la couche
CMOS avec la matrice de nanofils a lieu au sein de la matrice [85]. En effet 'adressage
des croisements de nanofils est réalisé par des pins régulierement disposés sur la surface.
Ces pins sont de deux types : les premiers sont en contact avec les nanofils supérieurs,
les seconds avec les nanofils inférieurs. Chaque type de pin est disposé suivant un réseau
carré de période 2aFcp0s. Pour pallier aux incertitudes de placement, Tiirel et al.
proposent de décaler le crossbar de nanofils d’un faible angle « par rapport a ces réseaux
de pins (figure 1.35) [87|. Cet angle « a pour valeur arctan(Fyano/aFcnos) << 1, le
paramétre a étant défini par laire de la cellule CMOS 2a?F? desservant chaque pin.

micro
Avec cette technique un adressage individuel de chaque dispositif est assuré.

[T [T RI{TT W T [%

F1G. 1.35 — Schéma représentant le positionnement des nanofils par rapport aux pins de la couche
CMOS. Le crossbar de nanofils fait un faible angle a avec le réseau CMOS. Ceci permet de pallier aux
incertitudes de placement et d’adresser individuellement chaque nanofil [87].
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1.2.4 Gérer la tolérance aux fautes dans un crossbar de nanofils

Les propositions présentées ici pour la gestion de la tolérance aux fautes consistent
d’une part en une méthode de test pour une architecture reconfigurable, d’autre part
une architecture neuronale dans laquelle la tolérance aux fautes est intrinséque.

1.2.4.1 Une méthode de test pour localiser les défauts

Dans leurs travaux Mishra et al. proposent une méthode de test pour repérer les
défauts au sein de l'architecture reconfigurable Nanofabric [91]. Il s’agit de démontrer
une technique permettant d’obtenir une carte fidéle des défauts dans un temps de trai-
tement raisonnable, tout en limitant la surface supplémentaire requise par le circuit de
test. Ceci est obtenu en utilisant pour la phase de détection des défauts, les ressources de
la Nanofabric qui seront plus tard utilisées comme fonction de calcul. Un circuit CMOS
sera initialement utilisé pour tester, puis configurer en circuit testeur une premiére zone
de la Nanofabric. Une fois qu'une région est testée et une carte de ses défauts obtenue,
elle peut étre configurée en circuit testeur pour les parties voisines. Ainsi la cellule de
test se propage sur le circuit par vague. Chaque circuit est un circuit testeur pendant t
secondes, il configure et teste le circuit voisin et ainsi de suite (figure 1.36).

F1G. 1.36 — Représentation schématique de la propagation en vague des circuits testeurs. La région
noire est testée et configurée en circuit testeur par un testeur extérieur. Puis chaque région teste et
configure un voisin ayant une valeur de gris plus faible [91].

La méthode de test se déroule en deux étapes afin de pouvoir gérer la densité de
défauts importante liée aux nano dispositifs. Dans la premiére étape, chaque circuit
de test retourne le nombre de composants défectueux dont il est constitué. A chaque
composant du circuit testé est alors affectée une valeur numérique liée & la probabilité
qu’il soit défectueux. A l'issue de cette premiére étape tous les composants présentant
une forte probabilité ont été labellisés comme suspects, et ne participeront pas a I’étape
de détection suivante.

Dans la deuxiéme étape, les composants labellisés comme non défectueux sont confi-
gurés en un second type de circuit testeur. Chaque circuit testeur retourne alors une
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réponse positive s’il ne posséde pas de défauts ou une réponse négative dans le cas
contraire (figure 1.37(a)). Tous les composants des circuits renvoyant une réponse po-
sitive sont notés comme non défectueux. En procédant itérativement Goldstein et al.
obtiennent un bon repérage des défauts de la Nanofabric (figure 1.37(b)).
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FiG. 1.37 — (a) Exemple montrant comment un dispositif défectueux est localisé en utilisant deux
configurations de circuit testeur différents au cours de I’étape 2 [91]. (b) Graphiques représentant le
taux de recouvrement de composants sans défaut. Les labels indiquent le nombre maximum de défauts
que le circuit testeur peut comptabiliser au cours de étape 1 [91].

1.2.4.2 Des réseaux de neurones moléculaires

Tiirel et al. estiment que les architectures neuronales sont les plus adaptées pour tolé-
rer le taux de défauts important présenté par les dispositifs moléculaires. Ils proposent
larchitecture de réseau de neurones Crossnet [86], implantée sur la structure CMOL
[85] décrite précédemment. Une telle architecture peut-étre configurée en un réseau de
Hopfield, ou en perceptron et permet une tolérance aux fautes intrinséque.

Ainsi Tiirel et al. démontrent quun Crossnet configuré en réseau de Hopfield est
robuste aux fautes [87]. Ils étudient la tolérance aux fautes d'un crossnet de 3744 neu-
rones. Pourvu que le nombre P de motifs stockés dans le réseau n’est pas trop proche
du nombre maximal de motifs mémorisables (Pmax qui dans ce cas est proche de 8),
I’architecture présente une bonne tolérance aux fautes. En effet pour P=4, le réseau
présente un recouvrement des motifs stockés de 99%), ceci bien que 85% des dispositifs
moléculaires soient défectueux (figure 1.38).

Cependant le circuit configuré en perceptron multicouche présente de moins bonnes
propriétés de tolérance aux fautes.
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F1G. 1.38 — Graphique représentant la fraction de pixels stabilisés dans le mauvais état en fonction
de la fraction de dispositifs défectueux du Crossnet. Le réseau implanté est un réseau de Hopfield.
Chaque courbe est labéllisée suivant le nombre de motifs stockés dans le réseau correspondant [87]. Les
courbes en trait plein sont obtenues avec une théorie analytique, les points proviennent d’une simulation
numérique.

1.2.5 Les automates cellulaires quantiques

Les automates cellulaires quantiques (QCA : Quantum Cellular Automata) tiennent
une place a part dans I’ensemble de ces propositions architecturales. Ils se posent en
alternative a la technologie VLSI CMOS ultime pour la mise en ceuvre de portes logiques
dans une architecture de type Von Neumann [92], [93], [94]. L’information binaire n’est
plus représentée par l'état on/off d'interrupteurs de courant, mais par la configuration
des charges dans une cellule.

1.2.5.1 Qu’est ce qu’une cellule QCA ?

Proposées en 1993 par Lent et al. [95], les QCA se basent sur une cellule composée de
4 points quantiques. Ces quatre points quantiques sont diamétralement opposés deux a
deux. Un point quantique est une structure de taille nanométrique suffisamment petite
pour que les phénomeénes quantiques y soient prépondérants. Une de ses caractéristiques
intéressantes est que la charge qui y est stockée est discréte : le site peut étre chargé
électron par électron. La cellule contient deux électrons excédentaires qui vont se po-
sitionner dans les points quantiques diamétralement opposés de la cellule & cause de
la répulsion de Coulomb. Comme le montre la figure 1.39(a), deux configurations sont
possibles, chacune pouvant alors correspondre & une valeur 0 ou 1. Les dispositifs QCA
sont construits en disposant les cellules les unes a coté des autres en un layout appro-
prié. Le traitement de 'information s’effectue pourvu qu’une cellule ait la capacité de
forcer I’état de la cellule qui la suit. Par exemple la figure 1.39(b) présente le schéma
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d’un fil QCA ou l'information se propage de proche en proche, de cellule en cellule. Si
I’état 0 est imposé & la premiere cellule, la nouvelle valeur du bit va se propager jusqu’a
la derniére cellule.

0 1

eC  Ce ‘o .HO OHO o“o o“o Q“Cj

e @0 e Jje e de Ole Ol O
(b)

(a)

F1G. 1.39 — (a) Schéma de cellules & quatre points quantiques, la répulsion de coulomb impose aux
électrons d’occuper les coins opposés de la cellule. (b) Fil QCA

Les fonctions QCA nécessaires a l'utilisation en logique sont le fil (figure 1.39), la
porte majorité (figure 1.40(a)), l'inverseur (figure 1.40(b)), le fan-out (ot une méme
information incidente est répartie vers plusieurs fils), le crossover (figure 1.40(d)) (le
croisement entre deux fils). Avec une porte a majorité, une porte And peut étre obtenue
en fixant la valeur d’une des entrées a 0; de méme une porte Or est obtenue en fixant
une entrée & 1. Des fonctions logiques sont congues a partir de ces éléments de base.
Par exemple un full-adder (figure 1.41).
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Fi1G. 1.40 — (a) Porte majorité : la sortie prend la valeur majoritaire présente aux entrées. (b)
Crossover QCA : I'information qui se propage sur la ligne verticale n’interagit pas avec le fil horizontal.
(c) Inverseur QCA : les cellules positionnées a 45 degrés les unes par rapport aux autres interagissent
inversement, leur polarisation est toujours inverse.

Dans ces dispositifs un signal d’horloge défini le sens de propagation de 'information.
Lors de sa propagation le signal se dégrade, le signal d’horloge peut amener un gain en
puissance pour contrer cette dissipation [96], [97].

1.2.5.2 Reéalisation expérimentale de QCAs

La cellule QCA (98], un fil QCA [99], et la porte & majorité |94]| ont été réalisés
expérimentalement en utilisant des points métalliques. Ces expériences ont démontré la
propagation de l’état de charge d’une cellule & une autre, et la faisabilité de fonctions
de calcul en utilisant des QCA.

En particulier, un registre a décalage QCA a été reéalisé |92] (figure 1.42(a)).
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F1G. 1.41 — Full adder QCA [93] : (a) fil, (b) inverseur, (c) porte majorité, (d) fan-out, (e) crossover.

Le fonctionnement de ces dispositifs expérimentaux se déroule & basse température,
la température d’opération la plus élevée constatée dans ces travaux est de 70mK. Dans
le fonctionnement du latch le bit est sauvegardé tant que le signal d’horloge est présent,
quand il a disparu I'information est perdue. D’oil la différence de phase entre les signaux
d’horloge clock 1 et clock 2 (figure 1.42(b)).

Une cause principale d’erreur dans ces dispositifs QCA est liée aux variations aléa-
toires dans la distribution des charges de fond. On désigne par ce terme les charges
parasites qui avoisinent le dispositif. Ces variations impliquent un repositionnement des
tensions de fonctionnement du dispositif, sur une échelle de temps allant d’une dizaine
de minutes & quelques heures. Les auteurs estiment qu’une réduction en taille de ces
dispositifs permettrait de minimiser ces types d’erreur, et d’obtenir un fonctionnement
& plus haute température.

Dans un QCA moléculaire, les points quantiques sont les centres redox de la molécule.
Des composés & valence mixte - ce sont des molécules possédant au moins deux centres
redox entre lesquels un électron peut se déplacer- ont été simulés [97]. Les résultats
indiquent que ces molécules sont de bons candidats pour un fonctionnement QCA. Un
de ces composés la molécule Felll- Rull a été caractérisée par des techniques électro-
chimiques et spectroscopiques [96], montrant des propriétés qui vont dans le sens d’une
implantation moléculaire des QCA.

Les implantations que nous avons présentées utilisent des charges électriques, mais
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des QCA magnétiques a base de nano aimant sont aussi envisagés [93], [100].
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F1G. 1.42 — (a) Schéma d’un registre a décalage QCA et image au MEB du registre a décalage
fabriqué. (b) Fonctionnement d’un registre a décalage : (a) entrée Vin appliquée au latchl; (b) horloge
Vi du latch ; (c) sortie du latchi mesurée par la tension du dot D1; (d) horloge Vo décalée en phase
appliquée au latchs ; (e) sortie du latchs donnée par le potentiel du dot D4.
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1.2.6 Une structure particuliére : la Nanocell

La Nanocell est une structure a deux dimensions composée de nanoparticules reliées
entre elles par des molécules bistables. Dans sa proposition Tour contourne les difficultés
de placement des blocs moléculaires ou nanomeétriques. La Nanocell fonctionne comme
une boite noire : 'utilisateur ne connait pas l'organisation des objets nanométriques a
Iintérieur de la structure. Une fonction logique peut étre implantée sur la Nanocell a
partir d’électrodes situées en périphérie en appliquant des signaux de configuration.

1.2.6.1 Structure d’une Nanocell

En configurant les molécules bistables, des chemins de conduction se forment réalisant
ainsi la fonction logique. En premiére approximation Tour suppose que chaque molécule
est adressable, et démontre qu'une fonction logique est réalisable en choisissant les états
des molécules bistables [101]. Dans leur modéle la Nanocell est représentée par une
suite de 0 et de 1 désignant respectivement un état ouvert ou fermé de la molécule.
A partir d’'une population d’individus représentant chacun un état de configuration
des molécules, ils obtiennent par un algorithme génétique les chemins de conduction
qui réalisent la fonction logique désirée. Avec cette méthode, en controlant I'état de
chaque molécule, Tour montre que des fonctions logiques telles des Nand ou des portes
inverseuses sont réalisables (figure 1.43).

Entrée A

=

0 Temps (us) 20.0
Entree B

=

0 Temps (Us) 20.0
Sortie 1

T

0 Temps (us) 20.0

FiaG. 1.43 — Porte logique NAnd réalisée avec une Nanocell.

1.2.6.2 Reéalisation expérimentale

Une Nanocell expérimentale est fabriquée [102]. Elle est constituée d’un film d’or
discontinu et de nanofils revétus de molécules d’OPE dithiol notées 1 (figure 1.44).
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F1G. 1.44 — Image MEB de la réalisation expérimentale d’une Nanocell. L’image du haut présente
cing paires d’électrodes juxtaposées. Le rectangle central est le film discontinu d’or recouvert de nanofils
a certains endroits. L’image du bas est un agrandissement de la portion centrale. On observe le film
d’or discontinu avec un nanofil d’or fixé par des molécules d’OPE-dithiol.

La caractéristique I(V) acquise entre 2 paires d’électrodes adjacentes est présentée
en figure 1.45. Apres application de trois impulsions de tension de -8 V (de largeur
100 ms et de période 104 ms) sur deux électrodes adjacentes, deux effets mémoire
sont observés sur la structure. D’une part un effet mémoire dit "switch-type memory"
observable sur un balayage de tension allant de -4 V & 0 V; d’autre part un effet
mémoire dit "conductivity-type memory" visible sur un balayage de tension allant de -2
V a0 V. Dans le cas du premier effet mémoire, avant I’application des trois impulsions
de tension le dispositif présente une allure pseudo linéaire. Apreés leurs applications la
caractéristique présente un pic qui disparait dans les balayages successifs (figure 1.46(a)).
11 s’agit d’un effet mémoire & lecture destructive. Dans le second cas, avant ’application
des trois impulsions de tension, le dispositif est dans un état de haute conductivité.
Apreés Iapplication de ces impulsions le dispositif passe & un état de faible conductivité
(figure 1.46(b)). Ici la lecture de I’état du dispositif n’est pas destructive. Ces résultats
démontrent la faisabilité d’une fonction mémoire en utilisant une structure Nanocell.

2
a
1_ _b
c
<
N
-1

F1G. 1.45 — Caractéristiques I(V) acquises sur une paire d’électrodes adjacentes. Les courbes a, b et
¢ sont successivement acquises. La fleche noir indique le sens de balayage.
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I (MA)

F1G. 1.46 — (a) Caractéristiques I(V) de la Nanocell avant (a) et aprés (b-d) trois impulsions de
tension de -8 V acquises a une température de 297 K. Les courbes b, ¢ et d sont respectivement le
premier, le second, et le troisiéme balayage acquis aprés l'application des trois impulsions de tension.
Les auteurs observent un effet mémoire a lecture destructive sur la gamme de fréquence [-4 V, 0 V].
(b) Caractéristiques I(V) de la Nanocell avant (balayages a-c) et aprés (balayages d-f) trois impulsions
de tension de -8 V acquises & une température de 297 K. L’état de haute conductivité initial (état 0)
est représenté par les courbes a, b, et ¢ qui sont respectivement le premier, le second et le troisiéme
balayage avant lapplication des impulsions. L’état de basse conductivité (état 1) est représenté par les
courbes d, e, et f qui sont respectivement le premier, le second, et le troisiéme balayage acquis apreés
I'application des trois impulsions de tension. Les auteurs observent un effet mémoire & lecture non
destructive sur la gamme de tension [-2 V, 0 V].

Devant les incertitudes de placement des dispositifs nanotechnologiques, Tour propose
dans ses travaux d’utiliser une structure désordonnée. Celle-ci est une "boite noire" com-
posée d’un réseau de nanoparticules et de molécules. La fonction logique est implantée
en appliquant des tensions sur les électrodes en périphérie. Cette approche "bottom-up"
permet de contourner les problémes de placement & I’échelle nanomeétrique.

1.2.7 Conclusion

La régularité est une caractéristique principale de la majorité des propositions ar-
chitecturales pour les dispositifs nanométriques. En cela elles tiennent compte de la
démonstration expérimentale de ’assemblage de nanofils en des structures de crossbar
par des techniques fluidiques. Au sein d’une telle structure les fonctions de calcul sont
réalisées avec une logique & diode. En effet des diodes moléculaires ont également été
démontrées expérimentalement, celles-ci peuvent s’auto-assembler aux intersections de
ces nanofils.

Le passage du monde micrométrique au monde nanométrique constitue un probléme
crucial pour 'utilisation des nanodispositifs. Par leurs études de dimensionnement, De-
hon et al. et Likharev et al. y apportent des éléments de réponse.

Certaines molécules sont a la fois des dispositifs mémoires, elles peuvent alors étre
configurées bloquées ou passantes. Ces propriétés de bistabilité des dispositifs et de ré-
gularité des architectures permettent de réaliser des circuits reconfigurables (décrits plus
avant dans la partie 2.2.4 du chapitre suivant). Goldstein envisage la reconfigurabilité
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pour la détection et la mise & ’écart des dispositifs défectueux. Likharev propose de la
mettre en ceuvre dans une architecture de réseau de neurones.

Ces propositions n’envisagent pas des architectures intégralement composées de dispo-
sitifs nanométriques. Mais plutdt une association de ces structures a une couche CMOS
sous-jacente. Une telle architecture hybride moléculaire/CMOS permet de pallier aux
lacunes des dispositifs nanométriques, la couche CMOS fournissant un signal d’horloge
ou la restauration du signal.

Deux propositions architecturales se démarquent des premiéres propositions. L’archi-
tecture d’automate cellulaire quantique utilise les propriétés de répulsion électrostatique
pour mettre en ceuvre le procédé de calcul. Cependant la réalisation de fonctions lo-
giques réclame un placement particulier des dispositifs.

A cet égard la structure Nanocell a également une place a part. La propriété de re-
configurabilité est toujours présente : une fonction logique va étre implantée par les
propriétés de bistabilité des molécules a partir de signaux de configuration amenés par
des électrodes périphériques. Mais contrairement aux propositions précédentes, le posi-
tionnement des objets nanomeétriques & des emplacements déterminés n’est pas requis.
De cette facon les incertitudes de placement sont contournées : le dispositif est d’abord
assemblé, puis la fonction réalisée est découverte post-fabrication ou mise en ceuvre par
des techniques de reconfigurabilité. Il s’agit d’'une approche de conception "bottom-up"
par opposition & l'approche "top-down" utilisée dans la conception de circuits CMOS.

Dans ces deux derniéres démarches les propriétés des nanotechnologies sont a la base
des architectures proposées. Que ce soit principalement du point de vue du fonctionne-
ment physique pour les QCA, ou du point de vue de ’assemblage des dispositifs pour la
Nanocell. En effet est-il pertinent de chercher a remplacer les dispositifs CMOS par des
dispositifs nanométriques ou moléculaire 7 les nanotechnologies sont aussi ’occasion de
penser le calcul, ou d’organiser les dispositifs, de maniére différente. Nous voulons nous
en inspirer. En prenant en compte les propriétés des nanotechnologies mises en évidence
dans la partie 1.1, il serait intéressant de considérer les architectures envisageables. Ceci
en privilégiant la possibilité de mettre en ceuvre avec les nanotechnologies des circuits
ou des fonctionnalités difficilement réalisables en CMOS.
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2.1 Introduction

Des dispositifs électroniques peuvent étre formés en utilisant des objets nanomé-
triques. Ainsi nous avons vu dans le chapitre précédent que des transistors sont réali-
sables avec des nanotubes de carbone, des nanofils, ou des molécules. Mais comment
ces dispositifs nanométriques peuvent-ils étre utilisés pour réaliser du calcul ? De par
leurs caractéristiques, les dispositifs nanométriques réclament des approches différentes
de celles des principaux dispositifs électroniques actuels, les transistors CMOS.

En effet, les dispositifs électroniques a base d’objets nanométriques ne sont plus en
général gravés dans un substrat, mais assemblés a partir de blocs élémentaires. Des
objets, des blocs de base (nanotubes, nanofils, molécules) sont dans un premier temps
produits par réaction chimique ou par croissance, puis assemblés entre eux.

D’autre part, ces blocs peuvent principalement étre organisés en structures régu-
lieres comme les réseaux croisés de nanofils. Avec ces procédés d’assemblage (auto-
organisation, reconnaissance moléculaire,...) un grand nombre de dispositifs identiques
sont formés simultanément sur le substrat.

De plus, du fait des incertitudes d’élaboration, les caractéristiques des dispositifs preé-
sentent entre eux une forte dispersion. A ces défauts de fabrication s’ajoute la dérive
temporelle des caractéristiques des dispositifs. Un autre point important a prendre en
compte réside dans le fait qu’a I’échelle nanométrique le bruit n’est plus négligeable par
rapport au signal utile car les dispositifs travaillent a des niveaux d’énergie trés faibles.

En prenant en compte ces propriétés, comment organiser ces objets nanométriques
dans une visée calculatoire 7 Nous pouvons déja nous demander si I'architecture de cal-
cul la plus utilisée, I’architecture de Von Neumann, est adaptée a ces nanotechnologies 7
D’autres architectures éclipsées par son succés ne seraient-elles pas plus en phase avec
leurs caractéristiques 7 Ainsi les architectures reconfigurables, les automates cellulaires,
les réseaux de neurones sont des candidats potentiels. Nous allons donc mettre en regard
les principales caractéristiques de chacune de ces architectures avec celles des objets na-
nométriques. De plus, dans notre démarche la capacité & pouvoir utiliser ’architecture,
c’est-a-dire ’existence d’un paradigme de calcul qui lui est adapté, est un critére essen-
tiel. Nous évaluerons donc les avantages et inconvénients respectifs de chacune de ces
architectures, et dégagerons alors une piste pour notre investigation.

2.2 Quelle architecture de calcul pour les objets de taille
nanométrique ?

2.2.1 L’architecture de Von Neumann

L’architecture de Von Neumann est la structure de base de la majorité des machines
a calculer de notre époque. Celle-ci, élaborée par John Von Neumann en 1947 a partir
des travaux de Turing, est composée de quatre blocs principaux : une unité de mé-
moire, une unité de controle, une unité de calcul appelée unité arithmétique et logique
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(U.A.L.), et un ensemble d’éléments d’entrées-sorties (figure 2.1). Le principe de fonc-
tionnement de cette machine a calculer repose sur une suite d’opérations arithmétiques
et logiques élémentaires (addition, porte ET, porte inverseuse,...) réalisées par I'U.A.L.
Cette suite d’opérations est ordonnancée par l'unité de controle. L’ordre des opérations
(le programme) ainsi que les données sur lesquelles elles sont réalisées sont stockés dans
la mémoire. Le bloc d’entrée-sortie assure ’acquisition des données, et la diffusion des
résultats vers le monde extérieur.

Processeur Mémoire

— —
‘ Unité de controle Programmes

l

Unité arithmétique
et logique
)

v |
Bloc

d’entrée- Sortie
A

Ny
Clavier Ecran

F1G. 2.1 — Schéma d’une architecture de Von Neumann. L’unité de controle et I'unité arithmétique et
logique (U.A.L) font partie du module appelé processeur. Les instructions de controle qui ordonnancent
les opérations réalisées par 'U.A.L. sont acquises & un emplacement en mémoire par I'unité de controle.
Les données sont échangées entre 'U.A.L. et ’espace mémoire qui leur est réservé. Les blocs d’entrées-
sorties permettent & un opérateur extérieur d’entrer des données a l'aide du clavier, et d’afficher des
résultats de calcul sur ’écran.

L’architecture de Von Neumann a ’avantage d’étre efficace dans la réalisation d’un
grand nombre d’applications a 1’aide d’outils de programmation. De plus, 'opportunité
d’intégrer les composants nanométriques dans une architecture largement utilisée per-
mettrait de conserver une homogénéité dans les paradigmes de calcul utilisés par les
circuits. Cependant les contraintes liées aux dispositifs nanométriques pésent sur cette
architecture.

Ainsi, nous savons que les procédés d’assemblage des objets nanométriques ne ga-
rantissent pas une précision de placement similaire & celle obtenue avec les dispositifs
CMOS. Or les opérations logiques et arithmétiques réalisées par la machine de Von
Neumann réclament des informations précises, car une variabilité sur les données ou les
fonctions implantées entraine des résultats entachés de fautes. Ces défauts de placement
se répercutent sur les fonctionnalités obtenues par des fautes permanentes. De plus, I'im-
portance du bruit par rapport au signal utile a 1’échelle nanométrique entraine également
des fautes transitoires. Des techniques architecturales permettent d’intégrer la tolérance
aux fautes dans les circuits, comme la redondance triple modulaire (TMR Triple Mo-
dular Redundancy), ou le controle de redondance cyclique (CRC Cyclic Redundancy
Check) [103], [104], [105]. Cependant ces techniques entrainent une augmentation de la
surface du circuit.
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Nous pouvons également remarquer que 'implantation physique d’une architecture de
Von Neumann présente généralement un schéma d’interconnexion complexe. Alors que
les objets nanomeétriques sont organisables préférentiellement en structure réguliére du
type crossbar. Cela est du en partie a la complexité de la structure de controle et a la
centralisation des éléments de mémoire.

Cette architecture présente de plus une non localité des accés mémoire due a la sé-
paration des opérateurs et des données : les interconnexions doivent parcourir de longs
chemins sur la puce. Or I'utilisation des objets nanométriques réclame un schéma d’in-
terconnexion local, car les signaux mis en jeu étant tres faibles, il n’est pas envisageable
de les transporter sur de longues distances.

2.2.2 Les automates cellulaires

Un automate cellulaire est constitué d’'un ensemble de cellules obéissant chacune a
une meéme reégle simple. Ces cellules sont organisées en un réseau a une ou plusieurs
dimensions. L’état de chaque cellule est calculé & chaque pas de temps t,, en fonction
de son état et de ceux de ses voisins proches au pas de temps précédent. Ces regles
simples au niveau de la cellule, permettent d’obtenir des comportements complexes a
I’échelle du réseau. La propriété remarquable de ces automates cellulaires réside dans le
fait que ces motifs permettent de réaliser des calculs. Prenons 'exemple d’un automate
cellulaire & une dimension (figure 2.2). A chaque pas de temps, une cellule a deux états
accessibles. Son état au pas de temps suivant est déterminé & partir du sien propre et de
ceux de ses deux cellules voisines au pas de temps précédent ; ce qui permet 256 regles
possibles. Chacune d’elles est représentée par une table qui & chaque configuration de
cellules appelée motif, associe I’état que prendra la cellule centrale au pas de temps
suivant. Selon une norme définie par Wolfram [106], chaque régle est identifiée par un
numéro d’ordre. Dans le cas de la régle 30 dont I’évolution est présentée en figure 2.2,
Wolfram a montré que 1’état de la cellule centrale a une allure stochastique permettant
de réaliser un générateur de nombres pseudo aléatoires [107].

Dans les automates cellulaires, les cellules sont organisées en structures réguliéres et
obéissent toutes a des régles identiques. En conséquence la fabrication du réseau consiste
a placer des dispositifs similaires sur un réseau périodique.

De plus les interactions sont locales : les cellules n’interagissent qu’avec leurs plus
proches voisins.

La nécessité d'un signal d’horloge peut-étre un inconvénient en ce qu’il peut amener
a des temps de traitement relativement longs. Cependant le synchronisme n’est pas
indispensable. Il existe en effet une classe d’automates cellulaires asynchrones pour
lesquels de plus, des techniques de tolérance aux fautes peuvent étre mises en ceuvre
[108], [109], [110].

Cependant I'inconvénient majeur de ces architectures réside dans la difficulté & obtenir
des fonctions de calcul & partir de leur comportement complexe. Il n’existe pas en
effet d’algorithme ou d’heuristique connus permettant de déduire une régle d’évolution
locale & partir d’une fonction que l'on souhaite implanter [111], [112], [113]. Cela limite

© 2008 Tous droits réservés. http://www.univ-lille1.fr/bustl



Thése de Christophe Novembre, Lille 1, 2007

Quelle architecture de calcul pour les objets de taille nanométrique ? 49

Configuration des
états précédents
Nouvel état de la
cellule centrale

111(110{101{100|011/010|001|000

ololol1l1/121!1]| 0 [=30endécimal

FiG. 2.2 — Ce schéma représente I’évolution de la régle 30 a chaque pas de temps. Chaque ligne
est un état de l'automate cellulaire & une dimension. Les états successifs sont présentés dans leur
ordre d’apparition suivant le sens de la fleche verticale. On observe qu’un motif triangulaire se répéte
réguliérement.

grandement les applications des Automates cellulaires.

2.2.3 Les réseaux de neurones

Le modele de neurone le plus simple est celui de McCulloch et Pitt [114]. Dans celui-
ci, le neurone est formalisé par un sommateur qui fait la somme pondérée de ses entrées,
appelée variable d’état a; (figure 2.3). Chaque neurone N; en amont envoie au neurone
N; un signal S; qui va étre pondéré par un poids synaptique W;;. La variable d’état a;
constitue 'entrée d’une fonction d’activation non linéaire f qui va déterminer 1’état du
neurone N;. Dans le cas d’'un neurone binaire cette fonction d’activation est la fonction
de Heaviside. Tant que la variable d’état a; est sous un certain seuil 0; la sortie S; vaut
0, si elle dépasse ce seuil la sortie passe a une valeur de 1.

(21) Sl = f(az-) avec a; = ZWiij
J

La fonction réalisée par le réseau de neurones est déterminée par les valeurs des poids
synaptiques W;; et ’allure de la fonction d’activation non linéaire f. Cependant les poids
synaptiques sont principalement utilisés pour implanter une application. A cet effet, il
existe une grande variété de méthodes. Les poids peuvent étre déterminés analytique-
ment et stockés dans des mémoires; ou bien déterminés par apprentissage de maniére
supervisée ou non supervisée [115], [116], globale ou locale [117|, [118].

(22) VI/Z] = WZJ + Azg avec Azg = g(SZ>S]7alve> )

ou € est l'erreur par rapport a un résultat attendu
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sommateur f(.Jnc'Fion .
d’activation non!

linéaire i

neurone

F1G. 2.3 — Graphe représentant le fonctionnement d’un neurone de McCulloch et Pitt. Les sorties
des neurones S; sont pondérées par des poids synaptiques W;;. Les fleches indiquent que les poids
sont variables. Ces sorties pondérées sont additionnées dans le sommateur ou soma formant ce qui est
appelé la variable d’état. Cette variable d’état constitue l’entrée de la fonction d’activation. Celle-ci
est une fonction non linéaire. Typiquement dans le cas de neurones binaires, il s’agit de la fonction de
Heaviside. Quand la variable d’état a; atteint un seuil ; le neurone N; envoie un signal S; en sortie.

Les réseaux de neurones présentent plusieurs points communs avec les Automates
Cellulaires. Comme ces derniers, ils sont composés d’unités identiques disposées régu-
liérement.

Ensuite la localité des acceés est envisageable avec une telle architecture. En effet sui-
vant sa topologie, le réseau de neurone peut présenter un schéma d’interconnexion local ;
et concernant 'implantation des poids synaptiques, il existe des regles d’apprentissage
locales, non supervisées, mettant en jeu dans le calcul du poids W;; les états des neu-
rones N; et Nj.

De plus les réseaux de neurones ayant une dynamique asynchrone, il n’est pas néces-
saire d’acheminer un signal d’horloge & chaque unité de traitement.

Enfin dans les réseaux de neurones la dynamique est collective, et les variables sont
distribuées sur plusieurs unités. De ce fait elles sont potentiellement tolérantes aux
fautes en utilisant des techniques de redondance et d’apprentissage adaptés [119], [120],
[121].

Cependant, contrairement aux Automates Cellulaires, il existe de nombreux algo-
rithmes d’apprentissage qui permettent d’approximer avec plus ou moins de précision
une fonction & implanter [122], [123], [124].

2.2.4 Les structures reconfigurables

Les architectures reconfigurables ont connu un important essor & la fin des années
80 avec l'apparition des FPGAs (Field Programmable Gate Architectures) [125]. Leur
principe de fonctionnement repose sur 'utilisation d’un réseau matriciel de blocs lo-
giques simples, qui reliés entre eux, vont pouvoir réaliser une fonction plus complexe.
L’originalité réside d’une part dans le fait que les fonctions logiques de base utilisées
sont implantées par des blocs logiques reconfigurables (CLB : Configurable Logic Bloc) ;
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d’autre part les connexions entre ces blocs sont configurables par 'utilisateur (figure 2.4).
Les CLB sont généralement réalisés a ’aide de LUTs ou Look Up Table qui implantent
une fonction combinatoire en stockant sa table de vérité dans une mémoire (figure 2.5).
Les réseaux d’interconnexion sont constitués de blocs de routage (xbar) composés d’in-
terrupteurs programmables (figure 2.6). Pratiquement une architecture reconfigurable
est donc essentiellement constituée de cellules mémoire et de commutateurs.

Bloc
d'entrées/ g tReseau _
: interconnexion

sorties "D 0 T e O ) RN
------------------- i
1
i Vo o oo ooflioooofioos
i £ L erlioOolieT ColiEEoOlioeE
11/0 . : =) o )
! Logique Logique EOOMCOOONON  OOMOCOCNO0E
! LUT LUT enOiicOoOiion ooficooolinos
! (LUT) (LUT) enoiioooniiion  oollioooolinne
o et | SRR R
! el xoart [ errlirereilie cofioooniione
' S e
: Logique| | Logique = | | | |}
i enOilioolioT ooficooolicos
11110 \ ennilicoonilion . oolicooolinns
SN DT TN R N D Y

Bloc de Bloc de

logique routage

configurable

FiG. 2.4 — Structure d'une architecture reconfigurable [126], [127].
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F1G. 2.5 — Exemple de l'implantation d’une logique combinatoire sous forme de LUTs : la table de
vérité de la fonction & réaliser est mémorisée dans la LUT. Chaque configuration des entrées constitue
donc l'adresse d’une valeur de la fonction. Cette valeur est ensuite envoyée en sortie [126].

Or nous avons vu dans le chapitre précédent que de nombreux travaux proposent des
meémoires ou des interrupteurs moléculaires. Donc les architectures reconfigurables de-
vraient étre intéressantes pour l'utilisation de dispositifs nanométriques.

D’autre part, une architecture reconfigurable le TERAMAC (HP), a été réalisée en
utilisant un grand nombre de composants défaillants [128]. Heath et al. ont montré que
cette machine pouvait tout a fait étre opérationnelle. En effet aprés une étape de test,
les dispositifs repérés comme défectueux sont isolés. Grace a leur propriété de recon-
figurabilité, ces architectures peuvent donc pallier aux défauts de fabrication, et cela
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%

mémoire

F1G. 2.6 — Schéma d’un interrupteur programmable.

méme si le rendement de fabrication est faible. Or nous savons que c¢’est le cas pour les
dispositifs nanométriques. D’autres propositions vont dans le sens de la faisabilité de la
tolérance aux fautes dans les architectures reconfigurables [129], [130], [131].

De plus l'organisation des architectures reconfigurables en un réseau matriciel satisfait
au critére de régularité pour une structure employant des objets nanométriques.

Enfin les architectures reconfigurables, elles-mémes, tireraient avantage a une implan-
tation nanométrique. En effet dans ces architectures, ’état d’un dispositif est stocké
dans une mémoire associée. Ceci affaiblit la densité et augmente la surface du circuit.
Certains dispositifs moléculaires (molécules bistables par exemple) stockent intrinse-
quement leurs états et ne nécessitent donc pas l’association & un dispositif mémoire
supplémentaire. De plus, de par leurs tailles, la densité atteignable est améliorée.

Il faut noter que l’architecture reconfigurable est essentiellement un modéle d’im-
plantation physique. Il est en effet possible d’implanter n’importe quelle architecture
de calcul sur une structure reconfigurable. Cependant le cotit en matériel d’une telle
implantation est trés important comparé & une implantation directe.

2.2.5 Discussion

L’investigation d'une architecture pour les nanotechnologies nécessite de prendre en
compte plusieurs parameétres. Avec la réalisation matérielle il faut également considérer
le modeéle logique. Si nous réalisons une architecture il faut pouvoir 'utiliser. Pour cela
I’architecture de calcul doit disposer d'un paradigme de calcul. Ce dernier est composé
de trois couches :

1. le modele de programmation permet, pour une application donnée, d’exprimer le
probléme & résoudre en une suite d’actions simples & réaliser pour y apporter une
solution.

2. le modéle d’exécution permet de transformer ces suites d’actions du programme
en une série de signaux physiques a envoyer au systéme matériel.

3. le modéle d’implantation (architecture) désigne ’organisation physique des com-
posants matériels. Les couches 1 et 2 constituent une boite d’outils : ¢’est le modéle
d’implantation qui exécute réellement le programme produit par les étapes précé-
dentes.
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La figure 2.7 présente le paradigme associé a chacune des architectures étudiées.

‘ Paradigme de calcul ‘

Modeéle dg Réseau
programmation de

neurones

Modele
d’exécution

Structures
reconfigurables

Implantation
matérielle

t—————

F1G. 2.7 — Paradigmes de calcul pour les architectures étudiées. Un paradigme de calcul est divisé en
trois niveaux : un modéle de programmation, un modéle d’exécution, et une implantation matérielle.
L’étendue de chaque fleche indique les niveaux pour lesquels des solutions existent pour une architecture
donnée. Les traits pleins désignent les niveaux qui sont les mieux controlés. Les traits en pointillés
signifient que des solutions sont proposées mais que le niveau n’est pas maitrisé.

L’architecture de Von Neumann posséde 'avantage essentiel d’étre maitrisée sur l’en-
semble des trois couches. Cependant la non localité des accés mémoire et les problémes
liés aux interconnexions constituent des limitations importantes. De plus, les circuits né-
cessaires & la mise en ceuvre de la tolérance aux fautes, de par la surface supplémentaire
induite, amoindrissent le gain en surface que permet une implantation nanotechnolo-
gique.

Les automates cellulaires ont une structure réguliére et présentent des interconnexions
locales. Des implantations matérielles sont envisagées par exemple avec des transistors
MOS, des mémoires magnétiques (MRAM). Mais ces circuits sont complexes et peu per-
formants. Suivant leur régle d’utilisation elles sont tolérantes aux fautes et aux défauts.
Mais il leur manque un modéle de programmation bien défini qui permettrait pour une
application donnée, d’obtenir la régle a utiliser.

Les réseaux de neurones sont des architectures distribuées, intrinséquement tolérantes
aux fautes. Les deux premiers niveaux du paradigme de calcul, leur modéle de program-
mation et leur modéle d’exécution, sont bien connus. Par contre I'implantation de ces
réseaux en électronique digitale nécessite des circuits complexes [132].

L’investigation d’une structure reconfigurable & base d’objets nanomeétriques est une
piste intéressante. En effet les architectures reconfigurables sont potentiellement tolé-
rantes aux fautes, celles-ci ont de plus la propriété de pouvoir supporter une variété
d’implantations architecturales. Cependant ces implantations sont moins performantes
que des circuits dédiés.

Le tableau 2.1 synthétise les caractéristiques de chacune de ces architectures par rap-
port aux objets nanomeétriques.
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Architectures |Von Neumann Réseaux de Automates cellulaires Strupture
neurones reconfigurable
Structure Complexe Réguliere Réguliére Réguliere

Adaptabilité des

Tolérance suivant la

Tolérance aux Te(fhnlques de pqlds régle utilisée . .
fautes tolérance aux| synaptiques et ot dvnamiaue Reconfigurabilité
défauts dynamique ynamiq
collective collective
Non Dépend de
Interconnexions local Locales Locales I'architecture
ocales implantée

TAB. 2.1 — Tableau récapitulatif sur les caractéristiques des architectures envisagées pour I'utilisation
des nanotechnologies.

Chacune des architectures envisagées pour une utilisation des objets nanométriques a
ses avantages et inconvénients propres. Cependant les architectures neuronales font de
bons candidats pour l'utilisation des nanotechnologies. D’une part 'implantation des
architectures neuronales tirera avantage de la densité d’intégration et des nouvelles fonc-
tionnalités apportées par les dispositifs nanotechnologiques. D’autre part les propriétés
des réseaux de neurones assurent que les dispositifs nanométriques seront organisés en
une architecture utilisable qui prend en compte leurs caractéristiques. Nous investi-
guerons donc la faisabilité des fonctions neuronales en utilisant des dispositifs a base
d’objets nanomeétriques.

En particulier nous nous intéressons aux réseaux de neurones impulsionnels. Dans
cette classe de réseau de neurones la communication entre les unités est assurée par des
signaux impulsionnels [133]. Notre approche se base sur 'observation que les dispositifs
nanométriques présentent un niveau de bruit qui est non négligeable par rapport au
signal utile. Nous avons donc intérét a utiliser un codage utilisant les caractéristiques
temporelles des signaux (différences de phase par exemple).

2.3 Les réseaux de neurones impulsionnels

Habituellement un réseau de neurones artificiel utilise des signaux continus pour
communiquer entre les différentes unités dont il est composé. Cependant les données
physiologiques indiquent que les réseaux de neurones biologiques utilisent des signaux
impulsionnels. Le cerveau réalise des opérations complexes telles que la reconnaissance
de formes dans un temps de traitement trés rapide, alors que ses composants sont trés
lents. En copiant 'organisation et le mode de communication des neurones, on peut
espérer retrouver les propriétés des réseaux de neurones biologiques. Cette hypothése
est a 'origine des travaux sur les réseaux de neurones impulsionnels. De tels réseaux de
neurones se sont révélés viables du point de vue calculatoire (Spikenet) [134], [135].
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2.3.1 Structure et fonctionnement d’un réseau de neurones impul-
sionnels

2.3.1.1 Le réseau de neurones biologiques

Dans le cerveau, le neurone se divise en quatre parties principales (figure 2.8) : les
dendrites qui transmettent les signaux incidents, les synapses qui pondeérent les signaux
provenant d’autres neurones, le soma qui fait la somme de ces entrées pondérées, et
I’axone qui transmet le signal du neurone vers les neurones en aval.

Dendrites —|:>

Synapses

Soma
Axone

F1G. 2.8 — Schéma d’un neurone biologique [136].

Chaque potentiel d’action incident ¢ induit un potentiel post-synaptique (figure 2.9).
Ces potentiels post-synaptiques vont s’additionner dans le soma formant ce qui est
appelé le potentiel de membrane. Quand ce potentiel de membrane atteint un seuil spé-
cifique au neurone, on observe la production d’un potentiel d’action en sortie. Il s’ensuit
une période réfractaire ot le neurone est insensible a ses entrées.

Génération d'une

impulsion en
sortie du
_________ neuron&_ _ _ _ o -
1
1 ..
1Activité du neurone
1
1
1
selilfp========4- :
1
' Potentiel
1 d’action
t ' en sortie
______________________ 1
neurone Zone

réfractaire
F1G. 2.9 — Schéma du fonctionnement d’un neurone impulsionnel. Dés que la somme des potentiels

post-synaptiques atteint un seuil prédéfini, le neurone envoie un potentiel d’action sur sa sortie. Il est
ensuite dans une zone réfractaire o il est insensible & ses entrées.
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Le potentiel post-synaptique est excitateur (EPSP : excitatory postsynaptic poten-
tial) ou inhibiteur (IPSP : inhibitory postsynaptic potential) suivant la nature de la
relation synaptique (figure 2.10). L’amplitude du potentiel synaptique dépend du poids
synaptique.

Le poids synaptique se
traduit par 'amplitude du
potentiel post-synaptique

F1G. 2.10 — Le potentiel d’action émis peut-étre excitateur ou inhibiteur suivant la nature de la
synapse. Le poids synaptique se traduit par 'amplitude de la réponse post-synaptique.

2.3.1.2 Les modéles de réseaux de neurones impulsionnels

Plusieurs modéles ont pour objectif la description de ce fonctionnement neuronal
[133], [135], [137], [138], [139]. Ceux-ci différent entre eux suivant le degré de précision
pris en compte dans les signaux inter neuronaux (figure 2.11). D’abord les modéles
comportementaux décrivent chaque segment du neurone par des équations ioniques. A
un niveau d’abstraction plus élevé, les modéles & conductance utilisent les équations
de Hodgkin-Huxley pour décrire I’état du systéme. A un niveau supérieur, les modéles
"Integrate-and-Fire" vont calculer I'état du systéme & partir des temps d’arrivée de
chaque impulsion incidente. Puis les modéles dits & seuil vont utiliser les fréquences des
signaux incidents.

Le modéle "Integrate-and-Fire" est réguliérement utilisé pour décrire le fonctionne-
ment du neurone biologique car il permet de simuler un comportement réaliste biologi-
quement, tout en étant facile & prendre en main [140], [141] (figure 2.12).

L’implantation matérielle de réseaux de neurones impulsionnels nécessite la réalisation
de deux fonctions principales : la sommation, réalisée dans le neurone, et la multiplica-
tion réalisée par la synapse. De ces deux fonctions U'implantation de la fonction multi-
plicatrice est la plus complexe. De plus certains réseaux utilisent des milliers d’unités
en paralléle. Si pour les neurones la complexité augmente linéairement avec le nombre
d’unités, pour les synapses elle a une évolution quadratique [123]. Donc effectuer une
étude de 'implantation de la fonction synaptique est pertinent du point de vue archi-
tectural. De nouvelles fonctionnalités a I’échelle nanométrique permettraient de mettre
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Fi1c. 2.11 — Schéma récapitulatif sur les modéles de neurone impulsionnel

3(t-t)
synapse

F1G. 2.12 — Schéma d’un neurone formel "Integrate & Fire". Chaque groupement fonctionnel est
entouré en pointillés.

en ceuvre la fonction synaptique dans des circuits moins complexes. De plus, 'utilisa-
tion de ces dispositifs nanométriques apporterait un gain en densité non négligeable
pour les réseaux de neurones. Dans ce qui suit nous nous limitons au cas des synapses
excitatrices. Le comportement inhibiteur est similaire.

2.3.2 La synapse : une fonction critique de ’architecture neuronale
impulsionnelle

2.3.2.1 La synapse biologique

La synapse biologique se compose de deux terminaux synaptiques séparés par un
espace appelé fente synaptique. Sa dynamique obéit & des processus chimiques et élec-
triques (figure 2.13). L’influx nerveux qui se propageait sous forme électrique par le
potentiel d’action se transforme en un signal chimique au niveau de la synapse. En effet
a Parrivée d’un potentiel d’action, grace a la présence d’ions calcium dans le bouton
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synaptique, les vésicules présentes dans le terminal pré-synaptique fusionnent avec la
membrane, libérant alors des neurotransmetteurs dans la fente synaptique. Un poten-
tiel d’action incident provoque ainsi la libération de neurotransmetteurs. Ceux-ci vont
s’appareiller & des récepteurs spécifiques présents sur la membrane du terminal post
synaptique. On compte plus d’une soixantaine de neurotransmetteurs et des centaines
de sous-types de récepteurs. Une terminaison pré-synaptique peut relacher plusieurs
types de neurotransmetteurs différents & la fois. Le mélange de molécules et d’ions
présents dans la fente synaptique ne peut donc étre décodé que par une affinité tres
spécifique des neurotransmetteurs avec leurs récepteurs positionnés sur la terminai-
son post-synaptique. L’appariement des neurotransmetteurs déclenche dans le neurone
post synaptique une série de réactions chimiques qui vont provoquer un potentiel post-
synaptique excitateur ou inhibiteur.

neurotransmetteurs

vésicule ).
synaptique [Ca*]
potentiel -
d’action EEE
incident —> .\ AR

bouton

terminal

récepteurs

F1G. 2.13 — Schéma simplifié d’une synapse. L’arrivée d’un potentiel d’action entraine la libération
de neurotransmetteurs. Ceux-ci vont s’appareiller aux récepteurs adéquats.

2.3.2.2 La plasticité synaptique : une synapse opérationnelle dynamique

Dans un modeéle de réseau de neurones impulsonnels tel que décrit précédemment,
le poids synaptique se manifeste par 'amplitude du signal post-synaptique obtenu en
réponse a un potentiel d’action incident. Il est fixé lors de la phase d’apprentissage :
une fois cette derniére terminée, sa valeur ne varie plus au cours du fonctionnement
du réseau de neurones. Cependant dans le cadre d'une mise en ceuvre matérielle, les
mémoires permettant de stocker les valeurs de ces poids synaptiques ne sont pas fixes.
Elles relaxent progressivement au cours du temps. De plus, les données physiologiques
indiquent que le poids présenté par une synapse corticale varie suivant son historique ou
les caractéristiques du signal incident. Les synapses biologiques présentent une plasticité
qui dépend de 'activité du réseau sur une échelle de temps variant de la milliseconde
a quelques secondes : on parle de plasticité synaptique ou de synapse dynamique. Une
telle plasticité enrichit les propriétés du réseau de neurones. En effet, du point de vue
fonctionnel, cette plasticité synaptique permet par exemple de sélectionner quelles ca-
ractéristiques du signal incident, issu du neurone pré-synaptique, seront transmises au
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neurone post-synaptique. Suivant sa localisation dans le cerveau, la synapse présente
une variété de comportement dynamique.

N

La plasticité synaptique a court terme A l'arrivée d’'une impulsion incidente,
le poids synaptique dépend de la distribution temporelle des impulsions précédentes.
On parle de plasticité a court terme (STP : Short Term Plasticity) [142], [143]. Un tel
phénomene est décrit par le modéle de Varela et al. [144]. Dans celui-ci, 'amplitude de
la réponse post-synaptique A(t;) & un instant t; obéit & la dynamique suivante :

(2.3) A(t;) = Ag.F.D1.D2

ol Ay est une constante désignant 'amplitude du signal post-synaptique aprés une
longue période sans excitation incidente; F est le terme de facilitation, D1 et D2 sont
deux termes de dépression. A chaque impulsion incidente le terme de facilitation est
augmenté d’une valeur f>1, puis décroit exponentiellement vers 1 avec une constante de
temps 7p. A chaque impulsion incidente les termes de dépression sont respectivement
multipliés par une valeur d1<1 et d2<1, puis relaxent exponentiellement vers 1 avec
respectivement une constante de temps 7p1 et 7po. d1 étant inférieur & d2 et Tpy étant
inférieur a 7ps.

Le modeéle proposé peut comporter plus ou moins de termes de dépression ou au-
cun terme de facilitation. Cependant Varela et al. montrent que 1’équation 2.3 décrit
sensiblement le comportement d’une synapse biologique. Ainsi le signal post-synaptique
acquis sur une synapse biologique en réponse & un train d’impulsions distribuées suivant
la loi de Poisson, et les résultats issus du modéle présenté ci-dessus sont superposables

T}
s

At faible :

L’amplitude du signal
post-synaptique
augmente

L’amplitude du
signal post-
synaptique diminue

F1G. 2.14 — Potentiel post-synaptique d’une synapse en réponse & un train d’impulsions réparties
selon la loi de Poisson ayant pour fréquence moyenne 4 Hz. Les traits pleins sont issus des mesures
expérimentales, les points sont les valeurs obtenues par le modéle de Varela et al. Nous constatons que
quand l'intervalle At est grand, le signal post-synaptique augmente. Par contre quand l'intervalle At
est 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 réguliérement utilisés car ils sont
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les plus proches des signaux impulsionnels observés dans les réseaux de neurones des
organismes vivants, contrairement aux signaux de fréquence constante. La probabilité
d’observer k impulsions dans une unité de temps est donnée par la relation suivante
P(k)—e~™ M*/k! ott M est la fréquence moyenne du signal. La loi de Poisson détermine
la répartition des impulsions dans le signal incident de maniére a ce que la fréquence
moyenne soit de M Hz.

Cependant, notons que dans le cas d’'un train d’impulsions incident de fréquence
constante, ’amplitude de la réponse post-synaptique atteint une valeur stabilisée (figure

2.15).
i
200 pv |_

1s

F1G. 2.15 — Réponse d’une synapse & un signal incident de fréquence 10 Hz. Les traits pleins sont issus
des mesures expérimentales, les points sont les valeurs obtenues par le modéle de Varela et al. Pour une
fréquence élevée la synapse présente une dépression. L’amplitude du potentiel post-synaptique converge
vers une valeur stabilisée [144].

D’autre part, apreés un signal ayant induit une forte dépression, la réponse post-
synaptique recouvre sa valeur initiale suivant une allure décrite par une exponentielle
double (figure 2.16).
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FiG. 2.16 — Recouvrement du signal post-synaptique aprés une dépression induite par un train
d’impulsions incident d’une fréquence constante de 20 Hz. L’amplitude de la réponse est normalisée
par la réponse initiale. Une approximation des données par une exponentielle double est plus proche
des données expérimentales qu’une approximation par une exponentielle simple [144].

Comportement synaptique dépressif ou facilitateur Suivant sa localisation dans
le cerveau, la synapse peut présenter une plasticité de type facilitateur ou dépressif [145].
Dans un cas la réponse a un signal de fréquence donnée est croissante, dans autre elle
est décroissante.
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Le modéle proposé par Markram et Tsodyks recouvre ces deux comportements [146].
Celui-ci considére que la synapse est constituée de ressources excitables ou pas par une
impulsion pré-synaptique. A l'instant t les ressources se divisent en trois groupes : les
ressources actives qui ont été précédemment excitées par un potentiel d’action, les res-
sources inactives qui sont inhibées, et les ressources a I’état recouvré qui sont disponibles
pour une excitation par un potentiel d’action ultérieur. La dynamique de ces parameétres
obéit au systéme d’équations suivant :

dR I
(2.4) a — Usp-R-6(t —tap)
dE E
(25) E = _Tinact + USE' ‘R 5(t - 7fAP)
(2.6) I = 1-R-E

ou R, E et I sont respectivement les quantités de ressources a I’état recouvré, a 1’état
actif et a ’état inactif. 7. est la constante de temps de recouvrement, 7,4t la constante
de temps de l'inactivité, t 4p est 'instant d’arrivée du potentiel d’action pré-synaptique
et Ugg est le taux de dépréciation de la synapse qui détermine la fraction de ressources
recouvrées que chaque impulsion va exciter.

Le courant post-synaptique est donné par la relation Iy, =Asr.Usp.E ot Agg est le
poids synaptique initial. Ainsi le courant post-synaptique a la dynamique suivante : a
chaque impulsion incidente arrivée a l'instant t 4 p le courant est augmenté de Agg.Ugg.
R(tap). Entre les impulsions, il subit une décroissance exponentielle de constante de
temps Tinact-

Dans ce modéle, le comportement de synapse facilitatrice est décrit pour des valeurs de
Ugg comprises entre 0,01 et 0,05; le comportement dépressif est décrit pour des valeurs
élevées de Ugp [146]. A l'aide de ce modeéle Tsodyks et al. étudient les propriétés de
plasticité & court terme de ces synapses dépressives et facilitatrices (figure 2.17) [147].
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F1G. 2.17 — Reésultats de simulation d’un comportement synaptique. (A) Potentiel post-synaptique
Y Y

généré par un train d’impulsion incident de fréquence 20 Hz transmis & travers une synapse dépressive.

(B) Méme signal que précédemment mais transmis & travers une synapse facilitatrice [146].

La plasticité synaptique & modulation temporelle relative Le poids synaptique
peut également varier suivant le décalage temporel entre les impulsions pré-synaptique
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et post-synaptique [148], [149], [150] (figure 2.18). Cette plasticité est appelée plasti-

N

cité synaptique a modulation temporelle relative (STDP : Spike Timing Dependent
Plasticity).

Neurone

Neurone
Synapse

Ce neurone post-
synaptique envoie un
signal a l'instant t;

Synapse

Le niveau stabilisé du potentiel
post-synaptique va dépendre
du temps écoulé entre I'instant
t; et linstant t,.

Ce neurone pré-
synaptique envoie un
signal a l'instant t,>t;

F1G. 2.18 — Quand le neurone post-synaptique émet un signal sur sa sortie, celui-ci est également
rétro propagé vers la synapse. L’amplitude du potentiel post-synaptique est fonction de la durée écoulée
entre 'instant ol le neurone post-synaptique envoie son signal et celui ot le neurone pré-synaptique
envoie un signal a la synapse.

Deux exemples sont présentés en figure 2.19. Sur le premier schéma le poids synap-
tique entre deux neurones est augmenté si le neurone post-synaptique émet une impul-
sion apreés le neurone pré-synaptique, c’est la potentialisation a long terme (LTP : Long
Term Potentiation) ; et inversement le poids est diminué si le neurone post-synaptique
émet un signal avant le neurone pré-synaptique, on parle de dépression a long terme
(LTD : Long Term Depression).

' Néocortex-couche 5
Xénopus tectum
hippocampe

LTP

LTD

Neurones GABA-
ergiques dans une
culture d’hippocampe

<

Y

<
-50 0 50

tore~ tpost (M)
Fi1G. 2.19 — Exemples de deux régles de plasticités synaptiques présentant des potentiation et dé-
pression a long terme [151]. En abscisse sont représentées les variations du poids synaptique. L’axe des

ordonnées représente les valeurs tpre-tpost-

Les principaux types de plasticité mis en évidence dans les synapses biologiques ont
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été présentés. Mais la plasticité synaptique ne se limite pas aux propriétés présentées ci-
dessus. Le poids synaptique montre une variété de comportements dynamiques au cours
de son fonctionnement [151], [152]. Ne pourrait-on pas utiliser des phénomeénes de re-
laxation présents a 1’échelle nanométrique pour implanter ces phénomeénes de plasticité
synaptique 7 La problématique de notre sujet consistera donc en I’étude des phénomeénes
qui permettent d’implanter ces mécanismes synaptiques.

2.4 Notre approche : I'implantation d’une synapse dyna-
mique nanométrique

2.4.1 Les implantations de synapse dynamique sur silicium

Les synapses matérielles présentent des phénomeénes de relaxation. Cependant ceux-ci
ne ressemblent pas forcément aux phénomeénes de relaxation mis en jeu dans les réseaux
biologiques.

Des synapses ont été réalisées avec des capacités, mais ces circuits sont tres complexes
[153]. Des implantations de synapse sur silicium utilisant des transistors a grille flot-
tante ont été proposées. Nous pouvons citer notamment le circuit ETANN élaboré en
technologie EEPROM, proposé par Holler et al. [154]. Cependant dans cette proposition
les poids ne sont pas mis a jour sur le chip. L’entrainement et l’ajustement des poids
synaptiques s’effectuent sur un processeur complémentaire, puis ils sont transférés au
circuit.

D’autres propositions cherchent a reproduire finement les plasticités observées dans
les synapses biologiques (STDP, STP,...). Nous pouvons citer plus particuliérement Fusi
et al. [155] qui réalisent une synapse en technologie CMOS 1.2 um. La synapse occupe
une surface de 90 px70 p. Chicca et al. réalisent une synapse adaptative en silicium avec
une technologie CMOS 1.5 um [156]. Le circuit présente une adaptation a court terme.
Comme dans une synapse biologique le niveau stabilisé du courant post synaptique est
une fonction de la fréquence du signal d’entrée (figure 2.20).

Dans ces différentes propositions 'implantation matérielle de la plasticité synaptique
en technologie CMOS réclame de nombreux dispositifs.

2.4.2 Le transistor organique+nanoparticules : notre proposition d’im-
plantation de synapse dynamique

Les propositions précédentes se caractérisent par des circuits occupant une surface
importante. Dans ce travail nous cherchons a obtenir un comportement identique avec
un seul dispositif de dimensions plus réduites, et nécessitant un effort de conception
moindre.

Lors de mesures expérimentales sur un dispositif de notre choix, nous rechercherons
des comportements similaires a ceux présentés dans la partie 2.3.2. De plus une caracté-
ristique importante des synapses est le phénomeéne de relaxation du poids synaptique. A
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FiG. 2.20 — Schéma du circuit de la synapse adaptive proposée par Chicca et al.[156]. Les transis-
tors M3—M6 et la capacité C; constituent le bloc facilitateur du circuit synaptique. Les transistors
M11—-M14 et la capacité Cq implantent le bloc dépressif.

I’échelle nanométrique les phénomeénes de relaxation pourraient réaliser cette propriété.

Des mémoires organiques composées de nanoparticules enserrées dans un composé
organique on été démontrées [157|, [158|, [159]. Dans de tels dispositifs les nanoparti-
cules agissent comme des centres de rétention de charges. Nous chercherons & réaliser
notre synapse en nous inspirant d’une telle structure, les charges stockées dans les na-
noparticules réalisant le poids synaptique. Comme dans la Nanocell de Tour et al. [101],
[102] présentée en chapitre 1, les nanoparticules sont dispersées sur une surface sans une
contrainte d’organisation interne.

2.5 Conclusion

De la comparaison des architectures envisageables (Von Neumann, reconfigurable,
automates cellulaires, réseau de neurones) nous avons déduit que l’architecture neuro-
nale serait trés bien adaptée aux nanotechnologies. Les réseaux de neurones séduisent
de par leur tolérance intrinséque aux fautes, leur régularité topologique, et leur po-
tentiel d’application. Nous nous sommes fixés sur les réseaux de type impulsionnel.
Ces réseaux, proches de leur modéle biologique utilisent des impulsions de courant ou
de tension pour la communication inter neuronale. En effet & I’échelle nanométrique
si les niveaux des signaux sont sujets au bruit, par contre les caractéristiques tempo-
relles sont bien déterminées. Dans un tel réseau la fonction synaptique gagnerait le
plus d’une implantation nanométrique. Premiérement les tailles nanométriques permet-
traient d’obtenir la densité importante requise par les synapses, ensuite 'implantation
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de la fonctionnalité pourrait bénéficier de nouvelles caractéristiques présentes dans les
dispositifs nanométriques.

Dans les réseaux de neurones biologiques la synapse est dynamique. Le poids synap-
tique se caractérise par sa plasticité : sa valeur varie au cours de 'opération du réseau
suivant l'activité des neurones pré et/ou post synaptiques. De maniére analogue nous
chercherons & implanter expérimentalement une fonction synapse dynamique caractéri-
sée par la programmabilité en ligne de la valeur de son poids.

Nous allons rechercher expérimentalement la fonctionnalité d’une synapse dynamique.
Deux principes dirigeront notre investigation :

— D’une part a I’échelle nanométrique les dispositifs mémoires se caractérisent par
des temps de rétention courts. Or cette propriété de relaxation de la synapse amé-
liore les propriétés computationnelles du réseau de neurones. Contrairement & la
démarche habituelle nous voulons obtenir une mémoire avec un faible temps de
rétention et espérons profiter des effets de relaxation présents & I’échelle nanomeé-
trique.

— D’autre part le dispositif envisagé doit présenter des propriétés de transistor. En
effet il doit pouvoir amener un gain au signal post-synaptique afin de faciliter les
interconnections vers les neurones.
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3.1 Introduction

Dans cette étude nous voulons réaliser un dispositif couplant le comportement d’une
mémoire et le gain d’un transistor. L’effet mémoire recherché ne nécessite pas un temps
de rétention élevé, n’oublions pas qu’une propriété importante de la synapse est sa
capacité a "oublier". Nous nous inspirons des travaux de Yang et son équipe. Celui-
ci a réalisé un dispositif mémoire composé d’une couche de polymeére contenant des
nanoparticules d’or encapsulées par des molécules de dodécanethiol [157], [160] (figure
3.1(a)). Il a observé un comportement bistable sur ce dispositif : & partir d’un seuil en
tension d’une valeur de 6V le dispositif passe d’un état de basse conductivité & un état
de haute conductivité. Ce processus est réversible si le dispositif est polarisé en inverse
(figure 3.1(b)).

Electrodes
en aluminium

l

Polystyréne %
+ DMA |

‘ X

50nm

6

NPs d'or + 4 -2 _0. 2 4
dodecanethiol Tension (V)

(a) (b)

Fi1G. 3.1 — (a) Schéma du dispositif mémoire réalisé par Yang et al. [160]. Une couche de matériau
polymeére (polystyréne+DMA) contenant des nanoparticules encapsulées par des molécules de dodéca-
nethiol est insérée entre des électrodes en aluminium. (b) Caractéristique I-V du dispositif AL/Au-DT
NP+DMA-+PS/AL Lors du premier balayage en tension on est dans un état de basse conductivité (1).
A partir d’une tension de 6V on passe a un état de haute conductivité (2). On revient a I’état de basse
conductivité par un balayage en tension inverse (3)[160].

Notre dispositif aura une géométrie légérement différente. Il s’agira d’un transistor
en pentacéne avec des nanoparticules encapsulées dans le canal conducteur (figure 3.2).
Alors que I'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 capacité a
implémenter une synapse dynamique. En effet d’une part on peut s’attendre & ce qu’en
controlant 1’état de charge des nanoparticules présentes dans le canal, on pourra moduler
la conductivité du systéme. D’autre part on peut compter sur la relaxation des charges
pour implémenter le caractére dynamique du poids synaptique. L’objectif est de réaliser
un démonstrateur de principe pas forcément nanomeétrique. Pour réaliser le dispositif
nous allons d’abord effectuer un dépot de nanoparticules encapsulées par des molécules
(encore appelées Molecular Protected Clusters MPCs) sur une surface d’isolant SiOs
comprise entre deux électrodes d’or, puis nous allons recouvrir ce dépodt d’une couche
de pentacéne.
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F1G. 3.2 — Schéma du transistor pentacéne avec des nanoparticules enterrées dans le canal conducteur.

3.2 Les nanoparticules encapsulées

Les colloides de particules d’or sont bien connus depuis les travaux de Faraday sur
la synthése d’hydrosols d’or en 1857. Ce sont des particules d’or stabilisées en solution
aqueuse.

Les nanoparticules ont tendance a s’agréger sous l’action des forces de Van der Waals,

pour éviter cela des molécules ioniques telles que des ions citrate ou des ions chloroau-
rate AuCl; sont adsorbées sur les surfaces des nanoparticules.
Une grande avancée pour leur utilisation dans des dispositifs & 1’état solide a été réali-
sée en 1993 quand Giersig et ses collegues ont déposé sur une surface une monocouche
ordonnée de nanoparticules d’or encapsulées par des ions citrate ou des alcanedithiols
(chaines carbonées possédant deux groupements -SH)[161].

Mais en 1994 Brust et ses collégues élaborent un procédé de synthése de nanoparticules
qui facilite 'obtention d’un réseau ordonné sur une surface [162]. L’originalité de leur
procédé réside dans le fait que la synthése des nanoparticules et leur encapsulation par
des molécules thiolées s’opérent simultanément. Ils obtiennent ainsi des particules d’or
de taille nanomeétrique sur la surface desquels des monocouches de molécules alcanethiol
ont été déposées.

Ces nanoparticules encapsulées appelées Molecular Protected Clusters (MPCs) peuvent
étre séchées sous forme de poudre et resolubilisées dans un solvant organique sans mo-
dification de leur structure et sans qu’elles ne s’agreégent entre elles.

Les molécules servant & encapsuler les nanoparticules sont désignées par le terme de
molécules ligands. Les plus utilisées sont les molécules d’alcanethiol car elles forment
des monocouches bien ordonnées sur l’or. Par un échange de ligands on peut obtenir des
nanoparticules possédant des fonctionnalités chimiques spécifiques [163] (figure 3.3).

La propriété importante des MPCs est leur capacité & former des réseaux compacts
sur des surfaces. Outre le dispositif mémoire réalisé par Yang, des transistors SET ont
été réalisés en utilisant ces composés [164|, [165] (figure 3.4). Pour plus de renseigne-
ments sur la synthése et les propriétés des MPCs on peut consulter la revue rédigée par
Daniel et Astruc [166].
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F1G. 3.3 — On peut modifier la fonctionnalité chimique de la nanoparticule encapsulée par échange
de ligand. R désigne un groupement chimique.
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F1G. 3.4 — Les électrodes sont définies par lithographie électronique. Les pointes des électrodes de
source et drain font une cinquantaine de nanomeétres. L’électrode de grille une centaine de nanomeétres.
Le gap inter électrodes est de 30 nm. Sato et al. ont déposé trois nanoparticules encapsulées par des
molécules d’alcanedithiol. Sur ce dispositif ils observent des comportements de blocage de coulomb.

3.3 Etat de ’art des modes de dépo6t des nanoparticules
encapsulées

Une goutte de solution de MPCs encapsulés par des molécules d’alcanethiol déposée
sur une surface, permet d’obtenir un réseau organisé de MPCs aprés évaporation du
solvant. Ce réseau peut étre stabilisé en remplacant les molécules d’alcanethiols par
des molécules d’alcanedithiols (c’est & dire portant deux groupements -SH). Chaque
groupement -SH se lie alors & une nanoparticule [167], [168]. Le film de MPCs peut
d’abord étre formé sur un subphase liquide tel que ’eau, ensuite a ’aide d’un tampon
PDMS par exemple il peut étre transféré sur un substrat solide [169], [170], [167].

Le film peut également étre formé directement sur une surface solide. Andrés et
son équipe obtiennent ainsi un film compact de nanoparticules encapsulées par des
molécules de dodecanethiol Ci1aHosSH sur une surface SiOg de largeur 450 nm entre
deux électrodes d’or d’épaisseur 30-40 nm chacune [171|. Une goutte de la solution
de nanoparticules encapsulées est d’abord déposée sur la surface. Une fois le solvant
évaporé, ils obtiennent une monocouche compacte de MPCs. Ils procédent ensuite a
la stabilisation de leur réseau en remplagant les molécules ligands par des molécules
d’aryldithiol. Ceci s’effectue en plongeant le substrat dans une solution de ces molécules.

Cependant pour améliorer la stabilité de la monocouche sur le substrat il peut étre
nécessaire de fonctionnaliser la surface par des molécules d’accrochage. Pour cela on
utilise des molécules possédant deux extrémités réactives, l'une vis a vis du substrat,
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I’autre vis a vis des nanoparticules. Des groupements -SH ou -NHy sont utilisés pour
accrocher les nanoparticules (figure 3.5). Pour greffer la molécule sur le substrat on uti-
lisera un groupement trimethoxysilane -Si(OMe)s si la surface est un oxyde de silicium,
ou un groupement -SH si on a une surface d’or (figure 3.6).

2

s e, S\9§
{

F1G. 3.5 — Les nanoparticules en phase aqueuse sont fixées par des groupements amine -NHz. La
liaison s’effectue sous forme ionique NH7 . Les nanoparticules en phase organique sont fixées par un
groupement thiol -SH. Ce groupement perd un atome d’hydrogéne pour réaliser une liaison covalente
avec la nanoparticule.

F1G. 3.6 — (a) Les molécules utilisées pour les surfaces d’or sont des molécules a groupement -SH.
La molécule perd un atome d’hydrogeéne quand elle s’accroche a la surface. R désigne un groupement
chimique -SH ou -NHj. (b) Les molécules d’accrochage pour les surfaces d’oxyde de silicium sont des
molécules & groupement triméthoxysilane -Si(OCH3)s. Les atomes d’oxygéne assurent la liaison avec
la surface d’oxyde. R désigne un groupement chimique -SH ou NHas.

Snow et son équipe [172] procédent & un dépo6t de nanoparticules d’or encapsulées
par des molécules de hexanethiol CH3(CHz)5SH sur un réseau de microélectrodes d’or.
Ils utilisent une molécule d’accrochage thiolée pour les électrodes d’or et une molé-
cule & groupement silane pour la surface de SiOs. Cette méthode de dépot counsiste en
quatre étapes de 15 mn chacune. Trois étapes de fonctionnalisation de la surface par des
molécules et une étape de dépot des nanoparticules. Entre chaque étape 1’échantillon
est nettoyé. La premiére étape consiste a fonctionnaliser les électrodes d’or. Pour cela
I’échantillon est plongé dans une solution & 1% d’alcanedithiol dans du chloroforme. Il
est ensuite nettoyé au chloroforme. Puis I’échantillon est immergé dans une solution a
5% de (3-mercaptopropyl)trimethoxysilane SH(CH3)3Si(OMe)s dans de I’heptane afin
de fonctionnaliser le gap inter électrode. Il subit ensuite un nettoyage par de 'heptane.
La troisieme étape est une ré immersion dans la solution 1% d’alcanedithiol dans du
chloroforme. Ce bain enléve les molécules de (3-mercaptopropyl)trimethoxysilane qui
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auraient éventuellement pu se lier aux électrodes en déplacant les molécules dithiol dé-
posées durant la premiére étape. L’échantillon est ensuite nettoyé au chloroforme. Puis
il est immergé dans une solution 0.50% de nanoparticules d’or dans du chloroforme.
Cette étape est terminée par un nettoyage dans du chloroforme propre. Pour obtenir
plusieurs couches ’échantillon subit des bains alternés dans la solution d’alcanedithiol
et dans la solution de nanoparticules d’or (figure 3.7).

nis nis nis nis
4) W @gow W@ww W@ww W@ww
£5% £3% £3r £3%
2 z z z
SH SH SH SH SH SH SH SH S

gz 2 2 2 2 2 22

SH SH SH SH SH SH SH SH
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2)WORIPW  WORDOW  WORDOW WD

S S ) S 5 S, S S, S 5 S,

T2 % 2 2§ 2 2 $ 2 %
SH SH SH SH S

pz 2 2 2 2 4

SH SH SH SH SH SH SH SH SH

F1G. 3.7 — La surface est recouverte d'une couche d’accrochage puis une monocouche peut-étre dé-
posée. On obtient des multicouches en procédant de fagon itérative.

Les méthodes de dépot précédentes présupposent des nanoparticules encapsulées par
des molécules d’alcanethiol en milieu organique. Si on dispose de nanoparticules solubi-
lisées en milieu aqueux, il est possible de les transférer dans un solvant organique non
miscible dans I’eau (tel le chloroforme ou le toluéne). Pour cela on utilise une technique
de transfert de phase. Typiquement il s’agit de mettre en présence dans une éprouvette
la solution d’or colloidale et la solution de molécules thiolées avec lesquelles on veut en-
capsuler les nanoparticules. Ce milieu est agité en présence d’un catalyseur de phase. Ce
dernier est une alkylamine ou un sel d’alkylammonium dont la particularité est d’étre so-
luble dans les deux phases. Au cours de I'agitation les catalyseurs passent dans la phase
aqueuse se lient aux nanoparticules et les transférent dans la phase organique. Dans la
phase organique les ligands thiol dépouillent les nanoparticules de leurs catalyseurs de
transfert en formant une liaison plus forte Au-S. Une revue compléte de ces méthodes
d’encapsulation par transfert de phase a été réalisée par Rao et ses collégues [173]. Une
autre méthode consiste & mettre en présence les nanoparticules et les molécules thiolées
dans un solvant commun comme I’éthanol. Ainsi Andres et ses collégues procédent au
remplacement des ions citrate par des molécules thiolées de la fagon suivante [169] : 5
ml d’une solution d’or colloidale & 5x 10~ particules/ml est lentement mélangée a 100
ul d'une solution a 20 mM de n-dodecanethiol dans ’é¢thanol pendant 20mn. Puis 30
ml d’éthanol est rajouté & cette solution. Le mélange est laissé au repos pendant 2h
puis centrifugé a 3400 tours/mn pendant lh. La solution surnageante est décantée et
le précipité séché & l'air pendant une nuit. Les nanoparticules encapsulées sont ensuite
solubilisées dans du n-hexane et peuvent étre déposées sur une surface.
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Un autre procédé consiste & les déposer en phase aqueuse sur la surface puis & pro-
céder a leur encapsulation. La molécule d’accrochage utilisée est alors une molécule a
groupement amine -NHs (ou ammonium -NHJ) qui établit une liaison ionique avec les
ions citrate adsorbés sur la nanoparticule d’or. A cause de la répulsion électrostatique
entre les ions qui encapsulent les nanoparticules, on n’obtient pas un réseau compact
mais un réseau de nanoparticules réguliérement espacées. Cependant la densité du ré-
seau peut étre améliorée par des dépots successifs de nanoparticules. Les ions citrate qui
revétissent les nanoparticules déposées sur la surface sont d’abord remplacés par des mo-
lécules dithiol. Ces derniéres serviront de couche d’accrochage lors de dépots ultérieurs.
Quand I’échantillon subit un bain supplémentaire de nanoparticules, deux phénoménes
contribuent a "amélioration de la densité du réseau. D’une part les nanoparticules du
deuxiéme bain vont pouvoir se greffer sur la surface car les nanoparticules précédem-
ment déposées ne sont plus chargées négativement. D’autre part elles vont s’accrocher
aux molécules thiolées qui recouvrent les nanoparticules précédemment déposées.

Suivant cette procédure Sato et son équipe déposent un réseau de nanoparticules
d’or sur une surface de SiOz [164]. Ils utilisent TAPTMS (CH30)3S5i(CHz2)3NHg comme
molécule & groupement amine pour greffer les nanoparticules. Le wafer est d’abord
nettoyé par un bref plasma Os. Puis il est plongé dans une solution aqueuse de 2,3
mM d’APTMS pendant 5mn pour fonctionnaliser le SiOs. Il est rincé deux fois a ’eau
distillée et séché par flux de Na. Cette étape se termine par un passage au four pendant
30mn & une température de 120 ° C pour activer la réaction de greffage sur la surface. Ils
procédent ensuite au dépot des nanoparticules. Pour cela I’échantillon est immergé dans
une solution d’or colloidale de taille 10 nm en phase aqueuse pendant 8 & 12 h. Il est
rincé par deux bains d’éthanol et séché sous flux de Ny. Puis ’échantillon est immergé
dans une solution & 5 mM de 1,6-hexanedithiol dans I’éthanol pendant 24 h afin de
déposer une monocouche de molécules dithiol sur les nanoparticules. Il est ensuite rincé
par deux bains d’éthanol et séché sous un flux de No. L’échantillon peut alors subir un
autre dépot de nanoparticules dans les mémes conditions que le précédent. En figure 3.8
on remarque que ce procédé de dépot permet d’obtenir un réseau relativement compact.
En procédant de facon itérative on peut améliorer le recouvrement de la surface par des
nanoparticules.

F1G. 3.8 — Aprés un dépot de nanoparticules en phase aqueuse sur une surface aminée, Sato obtient
un réseau non compact(gauche). Cependant une monocouche de molécules alcanedithiol sur la surface
des nanoparticules peut servir de couche d’accrochage pour d’autres nanoparticules. Aprés un autre
dépot de nanoparticules, on obtient alors un réseau plus compact (droite).
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Siquiera-Petri et ses collégues proposent une fonctionnalisation du SiOg par une autre
molécule & terminaison NHy, le (3-aminopropyl)trimethoxysilane
NH3(CHz)3Si(OMe)s sans un passage contraignant dans un four de recuit [174]. IIs
obtiennent ce dépot sur un wafer silicium couvert d’une couche de SiOo de 1,5 nm
d’épaisseur. Pour procédure de nettoyage le wafer est d’abord laissé 15mn dans un bain
de dichloromethane puis plongé dans une solution d’ammoniaque (NH4OH)(25% en
volume), d’eau oxygénée HoOy (30% en volume) et d’eau distillée dans un rapport vo-
lumique 1 :1 :5 & une température de 70 ° C pendant 20mn. Cette étape de nettoyage se
termine par un lavage & l'eau distillée et un séchage sous flux de Ny. Le dépot des mo-
lécules s’effectue dans une solution a 1% de molécules (3-aminopropyl)trimethoxysilane
dans du toluéne pendant 4mn & une température de 60 + 1° C. Enfin les wafers sont
nettoyés 5 fois au toluéne puis séchés sous flux de Ny. Les électrodes d’or pourront su-
bir une amination en utilisant des molécules de 2-aminoethanethiol (chlorhydrate). Ces
molécules forment des monocouches stables sur les surfaces d’or [175].

3.4 Protocole expérimental des échantillons réalisés

Les premiers dépots ont été réalisés sur une surface de silicium non dopé surmonté
d’une couche de 250 nm d’oxyde. Les dépdts suivants sont réalisés sur un substrat sili-
cium dopé p+ surmonté d’une couche d’oxyde de 200 nm. Les wafers sont nettoyés par
un piranha (mélange de 20 ml d’eau oxygénée et 40 ml d’acide sulfurique; attention
mélange fortement exothermique; le mélange avec des solvants organiques - acétone,
alcool d’isopropyle, etc. - causera une explosion) puis un plasma Oy. Aprés ces traite-
ments ’angle de contact de l'eau avec le silicium est de 30 °, ce qui est élevé. Cette
valeur pourrait peut-étre s’expliquer par la rugosité du substrat. Mais celle-ci n’a pas
été mesurée. Des plots d’or sont ensuite déposés sur le substrat par évaporation sous
vide UHV. Nous utilisons une grille de microscope & transmission pour masque (figure
3.9(a)). Une couche de titane d’épaisseur 200 A est d’abord déposée, elle sert de couche
d’accrochage. Ensuite un dépot d’or d’épaisseur 2000 A est réalisé. Les plots d’or ont
des coteés de 113 pm. La largeur du gap inter électrodes est de 12 pm (figure 3.9(b)).

(a)

F1G. 3.9 — (a) Schéma de la grille de microscope utilisée de référence G200HS Fine Square Mesh. (b)
Schéma d’un plot d’or sur un échantillon. H=113 pm , B=12 pm, P=125 pm.
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Nous utiliserons des nanoparticules synthétisées par la société SIGMA ref(G 1652)
de diametre 20 nm en solution aqueuse. Elles sont stabilisées par des ions citrate et
solubilisées dans un solvant polaire HoO pour éviter leur agrégation. Ces solutions sont
précisément composées de 0,01%HAuCl, en suspension dans 0,01% d’acide tanique avec
0,04% de citrate de trisodium, 0,26mM de carbonate de potassium et 0,02% d’azoture
de sodium.

Les molécules ligands utilisées seront des molécules 1,8-octanedithiols et 1-4 ben-
zénedithiols (figures 3.10 et 3.11). Ces molécules serviront aussi de molécules d’accro-
chage sur les électrodes avec également la molécule de 2-aminoethanethiol (chlorhy-
drate) (figure 3.12). Les molécules utilisées pour la fonctionnalisation du gap isolant
entre les électrodes seront le (3-Mercaptopropyl) trimethoxysilane CgH16035Si et le (3-
aminopropyl)trimethoxysilane NHso(CHg)3Si(OMe)s (figures 3.13 et 3.14). Les solvants
seront ’acétone, ’éthanol, et le chloroforme. Pour ’ensemble des dépots nous utiliserons
des flacons de capacité 10 ml. Les expériences sont réalisées sous atmosphére Ns.

HS H Fic. 3.10 - Molécule de 14-
benzénedithiol, CeHsS2, M=142.24
g/mol.

S\/\/\/\/\ H Fic. 3.11 - Molécule de 1,8-

H/ S/ octanedithiol, CeHisS2, M=178.35
g/mol.

SH
Fic. 3.12 - Molécule de 2-
Aminoethanethiol, CyH7NS, M=77.14
HZI\I g/mol.

HS/\/\ /o Fig. 3.13 - Molécule de 3-
Sj
N\

Mercaptopropyl trimethoxysilane,
O\ O—CH3 SH(CHz)3Si(OMe)3, M=196.34 g/mol.
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Cf—is
H N/\/\ /O F1G. 3.14 — Molécule de 3-aminopropyl

2 /SI\ trimethoxysilane, NH2(CH2)3Si(OCHs),
Q O-CH; M=179.29g/mol.
CH,

3.4.1 Dépots réalisés par fonctionnalisation des surfaces par des mo-
lécules thiolées

Nous avons d’abord réalisé des dépots en utilisant des molécules a groupement thiol
pour fonctionnaliser les surfaces. Nous utilisons le wafer au substrat de silicium non
dopé avec un oxyde de 250 nm. Six échantillons ont été réalisés. Sur quatre échantillons
seules les électrodes sont tapissées de molécules d’accrochage : sur les échantillons 1 et
2 les molécules d’accrochage sont des 1,8-octanedithiols, sur les échantillons 3 et 4 ce
sont des 1,4-benzénedithiols. Nous supposons alors que les nanoparticules encapsulées
vont former un film entre les électrodes en croissant & partir de celles-ci. Les nano-
particules déposées sur les échantillons 1 et 2 sont encapsulées par des molécules de
1,8-octanedithiol. Celles déposées sur les échantillons 3 et 4 sont encapsulées par des mo-
lécules de 1,4-benzenedithiols. Nous disposons de nanoparticules en phase aqueuse. Leur
encapsulation par les molécules ligands peut s’effectuer soit avant le dépot sur la surface
(échantillon 1 et 3) soit au cours du dépot(échantillon 2 et 4). Sur les échantillons 5A
et 5B les électrodes et le gap sont fonctionnalisés par des molécules thiolées. Le gap est
tapissé par des molécules de (3-mercaptopropyl)triméthoxysilane SH(CHz)3Si(OMe)s et
les électrodes par des molécules d’octanedithiol. Sur ces derniers échantillons les nano-
particules utilisées sont encapsulées par des molécules de 1,8-octanedithiol. Un schéma
récapitulatif des manipulations effectuées est disponible en figure 3.15.

L’échantillon 1 Cet échantillon est plongé dans une solution 1072 — 1073M de 1,8-
octanedithiol dilué dans 5 ml d’éthanol pendant 48h afin de fonctionnaliser les élec-
trodes. Ensuite 500 pl d’or colloidal 20 nm est ajoutée a cette solution. Pour permettre
I’encapsulation des nanoparticules et leur dépot sur le substrat I’échantillon est laissé
une nuit dans ce mélange sous atmosphére Na.

L’échantillon 2 Cet échantillon subit une étape de thiolation des électrodes identique
a celle de I’échantillon 1. Ensuite nous procédons a ’encapsulation des nanoparticules
par les molécules d’octanedithiol. 500 pl de solution aqueuse d’or colloidale 20 nm est
diluée dans 5 ml d’acétone. Puis cette solution est traitée par 100 ul de dodecanethiol.
L’échantillon 2 est plongé dans cette solution de nanoparticules encapsulées pendant
une nuit sous atmosphére Ny pour permettre le dépot des nanoparticules sur le substrat.
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F1G. 3.15 — Schéma récapitulatif des protocoles des échantillons ayant subi un dépot de molécules

thiolées.
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Les échantillons 3 et 4 Sur ces échantillons les électrodes vont subir une thiolation
par des molécules de 1,4-benzénedithiol. Pour cela les échantillons baignent chacun dans
une solution 1072 — 1073 M de 1,4-benzenedithiol diluée dans 5 ml d’éthanol pendant
48 h. L’étape de dépdt des nanoparticules est différente pour chaque échantillon. 500
ul d’or colloidal 20 nm est ajouté au bain de I’échantillon 3. Ce dernier est laissé dans
cette solution pendant une nuit sous atmosphére No. Pour ’échantillon 4, les nanopar-
ticules sont d’abord encapsulées par le 1,4-benzénedithiol. 10 mg de 1,4-benzenedithiol
sont solubilisés dans 4 ml d’éthanol puis 500 ul d’or colloidal 20 nm est ajouté a cette
solution. L’échantillon 4 est plongé dans ce bain de nanoparticules encapsulées et laissé
48 h sous atmosphére No. A lissue de ces étapes chaque échantillon subit un lavage
au chloroforme, & l'acétone et a 'eau déionisée pour enlever les exceés de colloides, de
dithiol et de sels. Les échantillons sont ensuite séchés sous flux de No.

Les échantillons 5A et 5B Ces échantillons vont subir une fonctionnalisation du gap
inter électrodes. Ils sont d’abord plongés dans une solution de 100 pl de 1,8-octanedithiol
dilué dans 10 ml de chloroforme pendant 15 mn afin d’obtenir une thiolation des élec-
trodes. Ensuite vient I’étape de thiolation du gap isolant. Les molécules de mercap-
topropyl SH(CHz2)3Si(OMe)s sont évaporées sous vide & 0.2 torr sur l’échantillon 5A
pendant 15 mn. L’échantillon 5B subit ce dépot de molécules en phase liquide dans une
solution de 250 pl de silane dilué dans 10 ml d’hexane pendant une durée de 15 mn
également. Puis les échantillons 5A et 5B sont chacun plongés dans une solution de 100
ul de 1,8-octanedithiol dilué dans 10 ml de chloroforme pendant une nuit. Ce deuxiéme
bain permet de reconstituer la couche d’octanedithiol déposée sur les électrodes. Celle-ci
peut avoir été abimée par le dépot des molécules de mercaptopropyl. Les échantillons
sont rincés au chloroforme, puis ils subissent le dépdt de nanoparticules. Ils sont plon-
gés pendant 5 mn dans une solution composée de 500 ul d’or colloidal 20 nm diluée
dans 5 ml d’acétone sous atmosphére Ny. Les échantillons sont finalement rincés au
chloroforme.

3.4.2 Dépots réalisés par fonctionnalisation des surfaces par des mo-
lécules aminées

Nous réalisons trois autres échantillons en utilisant des molécules & groupement amine
pour fonctionnaliser le gap inter électrodes. Nous utilisons le wafer au substrat de sili-
cium dopé p+ pour pouvoir étudier 'influence d’une tension de grille sur le film formé.
Les électrodes de ’échantillon 6 seront fonctionnalisées par des molécules thiolées, sur
les deux autres échantillons les électrodes porteront des groupements amine. Les dé-
pots se déroulent de la facon suivante : les électrodes sont fonctionnalisées ; puis le gap
est aminé par des molécules de (3-aminopropyl)trimethoxysilane ; les nanoparticules en
phase aqueuse sont ensuite déposées sur la surface. Nous procédons alors & leur encap-
sulation par des molécules ligands. La figure 3.16 montre un schéma récapitulatif des
manipulations effectuées.
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F1G. 3.16 — Schéma récapitulatif des protocoles des échantillons ayant subi un dépot de molécules

aminées.
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L’échantillon 6 Cet échantillon subit une thiolation des électrodes et une amination
du gap. Pour fonctionnaliser les électrodes, le wafer métallisé est plongé pendant 5h
dans une solution dégazée de 100 pl de 1,8-octanedithiol diluée dans 10 ml d’éthanol.
Puis I’échantillon est lavé trois fois a ’alcool et séché sous flux de Ny. Nous mesurons
un angle de contact avec ’eau de 70 £ 2°sur l'or ayant subi une thiolation. Ce qui
est cohérent avec la littérature [176]. Ensuite nous procédons & la fonctionnalisation
des gaps inter électrode. Le gap est aminé par réaction avec une solution de 100 ul
de (3-aminopropyl)trimethoxysilane NHo(CHs2)3Si(OMe)s diluée dans 40 ml de toluéne
portée a une température de 70 * C pendant 10 mn. Il est lavé au toluéne puis & ’alcool,
et séché sous flux de No. On observe un film visible en surface de notre échantillon. Les
molécules ont surement polymérisé, ceci sera confirmé par les images MEB. L’angle de
contact de ’eau sur le silicium est de 37 °. Puis ’échantillon est plongé dans 5 ml de la
solution aqueuse d’or colloidal 20 nm durant une nuit sous atmosphére No. L’échantillon
est lavé & l'eau déionisée puis a l’alcool pour enlever les traces de colloides en excés.
Il est ensuite séché sous flux de Nao. On procede alors a I'encapsulation des nanopar-
ticules par traitement avec le 1,8-octanedithiol. L’échantillon est plongé pendant 5 h
dans une solution dégazée de 100 ul de 1,8-octanedithiol dans 10 ml d’éthanol. L’échan-
tillon est lavé trois fois a I’alcool puis séché sous atmosphére No. Ces étapes de dépot et
d’encapsulation des nanoparticules seront identiques pour tous les échantillons suivants.

L’échantillon 7 Cet échantillon subit un dépot de molécules & groupement amine sur
les électrodes et dans le gap. La premiére étape est la fonctionnalisation des électrodes
par des molécules de 2-aminoethanethiol (chlorhydrate). L’échantillon est plongé pen-
dant 5 h dans une solution dégazée de 2-aminoethanethiol (chlorhydrate) dans I’éthanol
(100 mg dans 10 ml). Il est ensuite lavé trois fois a ’alcool, puis séché sous flux de
Nj. Le gap inter électrodes est ensuite aminé par réaction avec une solution de 100 ul
de (3-aminopropyl)trimethoxysilane NHo(CHz)3Si(OMe)s dilué dans 40 ml de toluéne
portée & une température de 70 ° C pendant 10 mn. L’échantillon est lavé au toluéne
puis & ’alcool. Il est ensuite séché sous flux de Ny. On observe la présence d’un film de
polymeére visible en surface. La mesure de ’angle de contact avec 'eau sur un bout de
silicium de notre wafer donne une valeur de 37 °. On procéde ensuite au dépot des nano-
particules sur le substrat et a leur encapsulation par des molécules de 1,8-octanedithiol,
selon le procédé décrit pour ’échantillon 6.

L’échantillon 8 Cet échantillon subit des étapes identiques & l’échantillon 7, si ce
n’est que amination du gap inter électrodes s’effectue dans des conditions parfaitement
anhydres, c’est a dire en absence totale d’eau, pour éviter la polymérisation [174|. Pour
cela le toluéne est séché par agitation sur tamis moléculaire. Le gap est aminé par
réaction avec une solution de 50 ul de (3-aminopropyl)trimethoxysilane dilué dans 40
ml de toluéne portée & une température de 60 ° C pendant 4 mn. L’échantillon est
lavé au toluéne puis a l’alcool sous ultrasons. Il est ensuite séché sous flux de Ny. On
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n’observe pas de polymeére visible en surface. L’angle de contact avec ’eau est de 19 * sur
le silicium, ce qui est en accord les résultats de Siquiera-Pétri.

3.5 Caractérisation des échantillons

Nos échantillons seront imageés par microcopie électronique & balayage avec une ten-
sion d’accélération de 15 kV. Les mesures électriques seront réalisées aves un agilent HP
4155C avec un prober sous pointe dans une boite & gant & 1ppm de O et HyO.

3.5.1 Echantillons ayant subi une thiolation : échantillons 1, 2, 3, 4,
5A, 5B

Les images MEB ne montrent pas de dépdt de nanoparticules sur ’ensemble de
I’échantillon 1. Sur ’échantillon 2 on observe un dépoét tres localisé des nanoparticules.
Celles-ci forment un film d’épaisseur irréguliere (figures 3.17(a) et (b)). Les caractéris-
tiques électriques obtenues sur trois paires d’électrodes différentes confirment ces obser-
vations (figure 3.18). En effet les conductivités du systéme électrodes + film mesurées sur
ces trois dispositifs sont de 1,41x107°S.cm™", 2,9%10719 S.em™!, et 1,14x10719S.cm ™!

Dépbdts localisés de
nanoparticules ‘ Réseau

(b)

Fi1G. 3.17 — (a) Image MEB de I’échantillon 2. On observe un dépot trés localisé. (b) Grossissement
d’une zone de dépot sur 'échantillon 2. Bien que le film soit irrégulier on observe un réseau 2D de
nanoparticules sur des aires d’un peu plus de 200 nm?. On observe que les nanoparticules peuvent
également s’agréger entre elles.

Sur D’échantillon 3 le dépot s’est localisé sur les électrodes d’or (figures 3.19(a) et
(b)). Les nanoparticules y forment des agrégats. Les mesures électriques ne montrent
pas de caractére conducteur entre les électrodes.
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Fic. 3.18 - Caractéristiques I4s-V4s acquises sur trois dispositifs de ’échantillon 2. Les conductivités
mesurées sont de 1,41x1072S.cm ™!, 2,9x1071°S.cm™*, et 1,14x107*°S.cm .

Surface
dor

Agrégat de
nanoparticules

(a) (b)

Fi1G. 3.19 — (a) Image MEB de ’échantillon 3. Les points blancs sur les plots d’or sont des amas de
nanoparticules. (b) Un grossissement d’un plot d’or de I'échantillon 3 montre que les nanoparticules
forment des agrégats de forme irréguliére. A I'image les nanoparticules déposées se détachent bien de
la surface d’or qui est plus sombre.

Sur ’échantillon 4 il y a également trés peu de dépot. Cependant & de rares endroits,
des paires d’électrodes ont pu étre reliées par un film (figure 3.20). Ce que confirme la
caractéristique électrique en figure 3.21. La conductivité est de 7,01x10~7S.cm™!. Elle
est plus importante de trois ordres de grandeur que celles mesurées sur les dispositifs de
I’échantillon 2. Le dispositif sur lequel porte cette conductivité n’a pas été imagé. Cepen-
dant on peut supposer que cette valeur est liée & un film de nanoparticules d’épaisseur
plus importante que ceux déposés sur les dispositifs de ’échantillon 2. Les images MEB
des échantillons 5A et 5B ne montrent respectivement aucun dépot de nanoparticules.
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Dépot de
nanoparticules qui relie
2 électrodes d’or

F1G. 3.20 — Image MEB prise sur I’échantillon 4. Sur cet échantillon il y a eu trés peu de dépot de
nanoparticules. Cependant & de rares endroits un tapis de nanoparticules a pu relier deux électrodes.
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8,0x10° -~
6,0x10° -
4,0x10° -
2,0x10° —=="
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Courant
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Tension V4 (V)

F1G. 3.21 — Caractéristique I4s-Vgs acquise sur un dispositif présentant un dépoét similaire a celui
montré en figure précédente. La conductance est de 7,01x107"S.cm™. Elle est plus élevée que sur
I’échantillon 2 en effet ’épaisseur du film nanoparticules + molécules déposé est plus importante.

Ces résultats indiquent que les nanoparticules d’or ont bien été déposées sur les échan-
tillons 2, 3 et 4. Cependant on obtient un dépot trés localisé. Le meilleur recouvrement
entre les électrodes a été obtenu quand le dépot a été précédé d’une encapsulation des
nanoparticules par des molécules d’octanedithiol dans de ’acétone (échantillons 2 et 4).
Le dépdt d’une monocouche au préalable dans le gap devrait améliorer le greffage des
nanoparticules entre les électrodes, mais notre tentative avec une monocouche de molé-
cules de mercaptopropyl n’a pas été concluante. Pour obtenir un dépdt de ces molécules
dans le gap il aurait sans doute fallu que cette étape dure plus de 15 mn. On a obtenu
de meilleurs résultats sur les dispositifs ou des molécules aminées ont été utilisées.

3.5.2 Echantillons ayant subi une amination : échantillons 6, 7, 8

Sur tous ces échantillons nous avons obtenu un bon recouvrement de notre surface.
Les images de I’échantillon 6 montrent un dépot important de nanoparticules (figures
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3.22(a) et (b)). Les taches blanches indiquent que des molécules ont polymérisé sur la
surface. Il s’agit d’un dépot non homogeéne : les nanoparticules forment un réseau com-
pact a certains endroits, mais elles s’organisent préférentiellement en structures linéaires.
L’échantillon 6 a subi une thiolation des électrodes et une amination du gap. Son taux
de recouvrement important est sans doute du au fait que la liaison Au-S est une liaison
covalente et la liaison Au-NHs est une liaison ionique plus faible. Des nanoparticules
d’or déposées sur les molécules thiolées ont pu étre arrachées de la surface des électrodes
par des mouvements du fluide. Elles se seraient agrégées a d’autres nanoparticules de
la solution d’or colloidale, augmentant ainsi le taux de recouvrement du substrat. Les
mesures menées sur les dispositifs appartenant & I’échantillon 6 indiquent un faible effet
de la tension de grille sur la caractéristique Iys — Vys (figure 3.23).

Ligne
Réseau §

compact

Amas de
polyméres

(b)

Fi1G. 3.22 — (a) Image MEB prise sur I’échantillon 6. Des deux cotés du cadre on a les électrodes
d’or. Les taches blanches sont des amas de polymeéres.(b) Grossissement du canal inter-électrode. Les
nanoparticules forment un réseau d’une seule épaisseur, compact par endroits, avec une organisation
préférentiellement linéaire.

i}

7,0x10™°
6,0x10™
5,0x10™°
4,0x10™°
3,0x10°
2,0x10™°
1,0x10™°
0,0
0

Courant 145 (A)

5 10 15 20
Tension Vg (V)

Fi1c. 3.23 — Caractéristiques I4s-Vas pour Vgs= 0 V, 10 V, 20 V et 30 V acquises sur une
paire d’électrodes de l’échantillon 6. L’effet de la tension de grille sur la caractéristique sature a

Vg45s=30 V. Les conductivités mesurées sont respectivement de 6,03x10 *'S.cm™*, 5,6x10 " S.cm ™!,
5,710 S.cm™! et 5,6x107*S.cm ™.
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Les images des échantillons 7 et 8 montrent un recouvrement moins important des
surfaces. Les nanoparticules ne s’organisent pas en réseau contrairement a ce qui a été
observé sur I’échantillon 6. Elles sont plutot espacées entre elles ou alors elles forment des
agrégats dans le gap ou sur les électrodes. Les images de 1’échantillon 7 indiquent qu’il
y a eu polymeérisation des molécules de (3-aminopropyl)trimethoxysilane (figures 3.24).
Ce qui n’a pas été observé sur I’échantillon 8 (figure 3.25) : le respect des conditions
parfaitement anhydres permet d’éviter ce phénomeéne. Sur les échantillons 7 et 8 nous
n’avons pas observé de films reliant les électrodes entre elles. Les mesures électriques ne
montrent pas de caractére conducteur.

Molécules
polymérisées

Nanopatrticules

Amas de
nanoparticules

(b)

(@)

FiG. 3.24 — (a) Image MEB prise sur I'échantillon 7. Des deux cotés du cadre on a les électrodes
d’or. Il semble y avoir un dépdt compact de nanoparticules. (b) Grossissement de la marche surface
isolante-plot d’or. On observe que les nanoparticules sont trés espacées sur la surface. Cependant a
certains endroits ils peuvent former des agrégats. On remarque également des molécules polymeérisées.

or

Aas de
nanoparticules @) (b)

FiG. 3.25 — (a) Image MEB de Péchantillon 8. On observe des amas de nanoparticules sur toute la
surface. Cependant le film n’est pas assez compact pour obtenir un courant électrique. (b) Grossissement
du canal inter-gap montrant un réseau non compact de nanoparticules.

© 2008 Tous droits réservés. http://www.univ-lille1.fr/bustl



Thése de Christophe Novembre, Lille 1, 2007

86 Implantation technologique

3.5.3 Discussion sur ces procédés de dépot

Les dépots utilisant des molécules aminées dans le gap inter-électrode ont un meilleur
recouvrement que les dépots utilisant des molécules thiolées. Nos procédés de dépot ont
permis l'obtention de films nanoparticules + molécules discontinus sur des gaps inter
électrodes de 12 um. Cependant certains films peuvent présenter une organisation 2D
sur une surface de 200-300 nm? (échantillons 2 et 6). On peut penser qu’en réduisant
la dimension du gap on obtiendrait un film 2D reliant les électrodes. Cependant une
organisation compacte des nanoparticules n’est pas recherchée dans cette étude car
celles-ci servent avant tout a stocker des charges. Nous ne souhaitons pas un courant de
conduction entre elles. Les mesures électriques réalisées sur les dispositifs de I’échantillon
2, présentent une conductivité trés faible. D’une part les agrégats de nanoparticules
ne sont pas de taille suffisamment importante pour relier les électrodes. D’autre part
les molécules ligands ont un caractere isolant qui limite la conduction. Ensuite nous
procédons & la réalisation finale du dispositif transistor pentacéne+nanoparticules.

3.6 Reéalisation du dispositif transistor pentacéne + nano-
particules

Parmi toute la gamme de semi-conducteurs organiques disponibles nous avons choisi
le pentacéne car c’est celui qui est le mieux maitrisé. En effet son évaporation est bien
controlée. De plus les transistors & base de pentacéne sont parmi les meilleurs transis-
tors organiques en termes de performance [177]. Nous allons réaliser trois échantillons :
un échantillon recouvert d'une SAM, de nanoparticules encapsulées et de pentacéne,
et deux échantillons témoins. Afin d’évaluer D'effet des nanoparticules sur les proprié-
tés électriques du dispositif, nous aurons un échantillon A qui ne subira qu’un dépot
de pentacéne. Nous choisirons un échantillon parmi ceux décrits dans la partie 3.4.2
et nous le recouvrerons de pentacéne. Il sera renommé échantillon B. Enfin nous réa-
liserons également un échantillon C sur lequel nous ferons un dépot de nanoparticules
sans le dépot préalable d'une couche d’accrochage sur le wafer et sans encapsulation
des nanoparticules. Ceci pour évaluer l'influence des molécules ligands et de la couche
d’accrochage sur la répartition des nanoparticules et la conduction du dispositif.

I’échantillon A Pour cet échantillon ainsi que pour I’échantillon B Nous utilisons un
wafer identique & ceux utilisés pour les échantillons 6, 7, 8. C’est & dire un substrat
dopé p+ surmonté d’une couche d’oxyde de 200 nm. Le procédé de fabrication du wafer
suit le protocole décrit dans la partie 3.4. Cet échantillon ne va subir qu’un dépot de
pentacéne sur sa surface.

L’échantillon B L’objectif de I’étude n’est pas d’obtenir un réseau compact de nano-
particules on n’utilisera donc pas I’échantillon 6. L’échantillon 7 présentant une quantité
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importante de molécules polymeérisées, notre choix se tourne vers ’échantillon 8. Celui-ci
va subir un dépot de pentacéne en compagnie de deux échantillons témoins A et B.

L’échantillon C Le dépdt se déroule de la facon suivante : une goutte de solution col-
loidale d’or 20 nm est déposée sur le substrat. Puis ’échantillon est laissé au contact de
I’air une nuit a température ambiante. Les nanoparticules se déposent progressivement
au cours de I’évaporation du solvant. L’échantillon est ensuite plongé délicatement (et
sans ultrasons) dans un bain d’isopropanol puis d’eau déionisée pour enlever les traces
des stabilisateurs (citrate et sels). Il est ensuite séché sous flux de Nj. Les images par
microscopie électronique indiquent que les nanoparticules forment des agrégats sur toute
la surface (figures 3.26(a) et (b)).

Amas de

nanoparticules

@ (b)

F1G. 3.26 — (a) Image MEB de 'échantillon C aprés le dépot de nanoparticules et avant le dépot de
pentacéne. Les nanoparticules forment des agrégats sur toute la surface. (b) On observe des amas de
nanoparticules sur la surface d’oxyde et sur 1’électrode d’or.

La couche de pentacéne est déposée sur les échantillons par évaporation dans un
bati. Le dépot s’effectue dans une enceinte placée sous vide (figure 3.27). Le matériau
& déposer en couche mince est disposé dans un creuset. Celui-ci est alors placé dans
une nacelle métallique. Par l'intermédiaire d’une pompe primaire (pompe & palettes
ou pompe séche) et d’'une pompe secondaire (pompe turbo moléculaire), ’enceinte est
ensuite amenée a un vide secondaire de l'ordre de 107 - 9,5x10~"Torr. Une fois ce
vide atteint, la nacelle est parcourue par un courant électrique de 'ordre de 16 A (cette
opération peut étre contrdlée manuellement ou pilotée par ordinateur). Le passage du
courant électrique va provoquer un échauffement du creuset et par conséquent la su-
blimation du matériau organique. Ce dernier se condense sur le substrat placé a une
vingtaine de centimeétres au dessus du creuset. Lors de notre dépot la vitesse d’évapora-
tion est de 0,1 nm/sec. La couche de pentacéne déposée fait une trentaine de nanomeétres
d’épaisseur. Elle est mesurée a I’aide d’une balance a quartz intégrée au bati. Celle-ci est
composée d’une tige de quartz au sommet de laquelle se trouve une petite cellule ou se
déposent les particules en suspension dans le bati. Lorsque la cellule est vide, le systéme
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oscille selon une fréquence propre mesurable. Aprés avoir recueilli, dans la cellule, les
particules déposées sur un filtre, la masse du systéme augmente et provoque donc une
légére décroissance de la fréquence naturelle d’oscillation. Cette valeur est confirmée par
une mesure par profilométrie.

Systéme porte -
échantillon et
échantillon Quartz

Nacelle Creuset
métallique
a _\ Systeme de
pompage: pompe
turbo moléculaire et

pompe primaire

—

FiG. 3.27 — schéma de principe d’'un bati d’évaporation par effet joule

3.7 Conclusion

Nous avons réalisé un dispositif transistor dont le canal de conduction est consti-
tué d’une couche de nanoparticules enterrée dans du pentacéne. Nous avons d’abord
tenté un greffage des nanoparticules sur la surface de 'oxyde de grille SiOy par des
molécules thiolées sans obtenir un recouvrement significatif de la surface. Par contre en
fonctionnalisant la surface d’isolant par des molécules aminées nous avons obtenu une
répartition réguliere de nanoparticules dans le gap inter électrodes. Excepté sur I'un de
nos échantillons, ce réseau n’est pas suffisamment compact pour observer un courant de
conduction entre les nanoparticules. Ceci n’est pas génant car ces nanoparticules jouent
le role de centre de rétention de charge, la conduction étant assurée par la couche de
pentacéne qui sera ensuite déposée.

Une fois le dépot de nanoparticules obtenu nous avons procédé au dépot de la couche
de pentacéne. Nous avons sélectionné un des échantillons précédemment fabriqué puis
lui avons fait subir une évaporation de ce matériau organique, c¢’est I’échantillon B. Nous
avons aussi réalisé deux échantillons témoins : un échantillon A qui a subi uniquement
un dépot de pentaceéne, et un échantillon C qui a subi un dép6t de nanoparticules (mais
sans fonctionnalisation de l'oxyde de grille) et de pentacéne. Le tableau 3.1 présente un
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récapitulatif des échantillons fabriqués.

Dépbts
Echantillons SAMs |Pentacéne| Nc_':mo Commentaires
particules
A Non Oui Non Ecrjanti_llon
témoin
Réseau non
compact de
B Oui oui oui nanoparticqles.
Amas localisés
de
nanoparticules
Agrégats de
c Non oui oui nanoparticules
sur toute la
surface

TAB. 3.1 — Tableau récapitulatif sur les échantillons fabriqués.

© 2008 Tous droits réservés. http://www.univ-lille1.fr/bustl



Thése de Christophe Novembre, Lille 1, 2007

© 2008 Tous droits réservés. http://www.univ-lille1.fr/bustl



Thése de Christophe Novembre, Lille 1, 2007

Chapitre 4

Caractéristiques électriques :
transistor et mémoire

91

© 2008 Tous droits réservés. http://www.univ-lille1.fr/bustl



Thése de Christophe Novembre, Lille 1, 2007

92 Caractéristiques électriques : transistor et mémoire
4.1 Introduction

Dans ce chapitre nous montrons que notre dispositif est & la fois un transistor et
une mémoire. Ces deux aspects sont étudiés. Nous caractérisons d’abord les propriétés
de transistor des dispositifs appartenant aux échantillons A, B, C décrits au chapitre
précédent. Nous étudions ensuite leurs caractéristiques de fonctionnement en mode mé-
moire. Ainsi les cinétiques de retour a l’équilibre aprés une "écriture" de la mémoire
sont mesurées.

4.2 Propriétés transistor du dispositif

4.2.1 Protocole expérimental

Les tests préliminaires a cette campagne de mesures ont montré que, sur les échan-
tillons B et C, des acquisitions expérimentales sur un dispositif induisent des piégeages
de charge sur celui-ci mais également sur ses voisins. En effet les dispositifs ne sont
pas isolés entre eux. Par conséquent les électrodes de chaque dispositif étudié sur ces
échantillons sont mises a la masse pendant 300s avant d’effectuer nos acquisitions. Ceci
pour évacuer les charges piégées, et avoir le méme état initial avant les mesures. Ces
tests ont également montré que les effets capacitifs sont négligeables sur I’échantillon A.
Les mesures sur cet échantillon ne sont donc pas précédées d’une mise a la masse des
électrodes.

Ensuite sur chaque dispositif, avant toute acquisition de caractéristiques électriques,
nous réalisons d’abord un point de mesure des courants I;s et 1,5 d'une durée de 4ms
pour la configuration de tension V=V ,—-20V. Cette valeur sert de référence pour
revenir a un méme état initial. La durée de la mesure est réduite afin de s’affranchir des
effets capacitifs dans le dispositif. Les caractéristiques suivantes sont alors acquises :

— l’allure du courant drain-source I;s en fonction de la tension drain-source Vg
appliquée, avec une tension de grille Vg, fixée a -20V,

— puis lallure du courant drain-source Izs en fonction de la tension de grille Vg
appliquée, avec une tension drain-source V4, fixée a -20V,

— et enfin une courbe de charge I;5(t) pour Vgs et Vg, fixés & -20V.

Des caractéristiques montrant 1’évolution du courant drain-source Iy en fonction de
la tension drain-source Vs appliquée pour des tensions de grille variables ont également
été acquises sur des dispositifs de chaque échantillon.

4.2.2 Reésultats
4.2.2.1 Reésultats statistiques

Nos résultats concernent une trentaine de transistors sur chaque échantillon.
Sur I’échantillon A (pentacéne), les courants Ls(Vgs=Vgs=-20V) mesurés varient entre
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-0,27nA et -32,2nA (figure 4.1(a)). Nous supposons que le dépot de pentacéne n’est pas
uniforme sur le wafer. La répartition spatiale des courants mesurés va dans ce sens (fi-
gure 4.1(b)). En effet lors de I'évaporation du pentacéne les échantillons n’étaient pas
placés sous le méme angle par rapport au creuset. Le courant de fuite Igs(Vgs=Vgs—=-
20V) varie entre -2,72nA et -12,38nA.

Sur I’échantillon B (SAM+NPs-+pentacene), le courant 15(Vgs=Vg4s=-20V) varie de
-2,8nA a -678,14nA (figure 4.2(a)). Le courant de fuite I,4(Vgs=Vgs=-20V) varie de
-2,8TnA & -21,03nA.

Sur I'échantillon C (NPs+pentacéne), le courant Ljs(Vgs=Vgs=-20V) varie de -13,2nA
a-104,59nA (figure 4.2(a)). Le courant de fuite I;4(Vys=V45=-20V) varie entre -6,49nA
et -20,42nA sur cet échantillon.

Les répartitions spatiales des courants mesurés sur les échantillons B et C (figures
4.2(b), et 4.3(b)) ne montrent pas d’homogénéité des valeurs sur une zone du wafer.
L’inhomogénéité da au dépot de pentaceéne serait écranté par celui du dépot des nano-
particules.

Nous remarquons qu’en présence des nanoparticules le courant I est plus important.
De plus, avec ou sans dépot de SAMs, nous observons la méme répartition statistique :
la majorité des transistors sur les échantillons B et C présentent un courant lz5 compris
entre -20nA et -60nA.

Sur chaque échantillon, les valeurs de courant de fuite mesurées sont élevées. En effet,
dans de bonnes conditions de dépot, un wafer composé d’une épaisseur d’oxyde d’envi-
ron 200nm surmonté d’un plot d’aluminium d’épaisseur 200nm présente une densité de
courant inférieure 4 1071°A /cm? pour une tension appliquée de 100V. Tandis que sur
nos échantillons nous mesurons une densité de courant valant jusqu’a 7,69x1075A /cm?.
Des imperfections dans les procédés de dépot pourraient étre & lorigine de la mauvaise
qualité de notre oxyde.

104
m ] .
Egl Echantillon A
[%2])
S Courants
.}50 6- mesurés pour ] N
) (Vgs:Vds:'ZOV)
S 4- /
g nA
Q
§ 21 [J10:5] !E? ‘
= 15:10] | ’
10:;5]  |5:10] ]10:20] ]20:40] [110;20] . }/
Intervalles de courant ( [nA]) Il 120;40] L

(a) (b)

F1G. 4.1 — Présentation des résultats des mesures du courant Iis(Vas=V,s=-20V) acquises sur les
dispositifs de I’échantillon A (a) Répartition statistique des courants mesurés. (b) Répartition spatiale
des courants mesurés. Sur cet échantillon comme sur tous les autres, il manque la partie inférieure
gauche. C’est & cette zone que les wafers ont été fixés sur le socle lors des procédés de dépot.
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9212-
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§10- Echantillon B Courants
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g 44 [ ]10:20]
Z 2] I 120:40]

] I 140;60]

]0:20] 120;40] 140;60] 160;90] >90 Il 160;50] k
Intervalles de courant ( |nA|) Il 600nA

(a) (b)

F1G. 4.2 — Présentation des résultats des mesures du courant Iis(Vas=V,s=-20V) acquises sur les
dispositifs de I’échantillon B (a) Répartition statistique des courants mesurés. (b) Répartition spatiale
des courants mesurés.
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Echantillon C

Courants
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113;20] ]20;40] 140;60] 160;90] >90 I 160;90]
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Nombre de dispositifs
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F1G. 4.3 — Présentation des résultats des mesures du courant Igs (Vas=Vgs=-20V) acquises sur les
dispositifs de I’échantillon C (a) Répartition statistique des courants mesurés. (b) Répartition spatiale
des courants mesurés.

4.2.2.2 Caractéristiques 1;,-V45(V4,=0V,-5V,-10V, -15V,-20V)

Les figures 4.4, 4.5 et 4.6 montrent des caractéristiques [45-Vgs pour différentes ten-
sions de grille, acquises sur des dispositifs appartenant respectivement aux échantillons
A, B, et C. Sur les deux derniers graphiques les courbes acquises pour Vgs=0V et -5V
ne sont pas représentées pour des questions de lisibilité. Ces caractéristiques indiquent
clairement que le mélange pentacéne+nanoparticules entraine de meilleures propriétés
transistor avec une augmentation du courant et une meilleure saturation de celui-ci.
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F1G. 4.4 — Caractéristiques I45-Vas pour Vgs=0V, -5V, -10V, -15V, -20V acquises sur un dispositif
appartenant a I’échantillon A.
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F1G. 4.5 — Caractéristiques Lys-Vas pour Vgs=-10V, -15V, -20V acquises sur un dispositif appartenant
a ’échantillon B.
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F1G. 4.6 — Caractéristiques Lys-Vas pour Vgs=-10V, -15V, -20V acquises sur un dispositif appartenant
a ’échantillon C.
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4.2.2.3 Caractéristiques /14,-V 4, pour Vg ,—-20V

La mobilité des porteurs de charge représente la facilité avec laquelle ceux-ci peuvent
se déplacer dans un matériau en fonction du champ électrique appliqué. A partir des
courbes \/Iys-Vgs en régime de saturation (Vgs ~V,s) nous pouvons remonter a la
mobilité des porteurs de charge (figures 4.7(a), 4.8(a), 4.9(a)). En effet le courant I,
est donné par la relation

nCwW
4.1 I = —
( ) ds 27,

ou W et L sont respectivement la largeur des plots d’or (113um) et la distance in-
ter électrode (12um). C est la capacité de l'oxyde de grille par unité de surface, et
vaut €y X € /tor OU €, € et 'épaisseur de I'oxyde de grille t,, valent respectivement
8,85x107MF /em, 3,9 et 2x107%cm. u est la mobilité des porteurs de charge. Cette
méthode de calcul de la mobilité n’est pas unique, la caractéristique I4,-V s acquise en
régime linéaire, c’est-a-dire pour Vgs <<V, peut également étre utilisée. En général
la mobilité en régime de saturation est plus élevée que celle mesurée en régime linéaire.

Les mobilités calculées pour les dispositifs appartenant & ’échantillon A varient entre
1,4x107% et 1073cm2.V~Ls71 (figure 4.7(b)) ; pour I'échantillon B, elles varient entre
6x107% et 8,4x1073cm?.V~L.s71 (figure 4.8(b)) ; pour 'échantillon C, les mobilités va-
rient entre 1,2x1073 et 8,1x1073cm?.V~1.s7! (figure 4.9(b)).

Par extrapolation de la partie linéaire de la caractéristique, nous pouvons également
déduire la tension de seuil Vp du dispositif. Celle-ci marque le seuil entre la conduction
et la non-conduction. Les valeurs de V7 sont comprises entre -3,58V et -5,46V sur les
dispositifs de I’échantillon A ; entre -7,15V et -13,4V sur les dispositifs de 1’échantillon
B; et entre -8,4V et -11,6V sur les dispositifs de 1’échantillon C.

Les nanoparticules améliorent donc la mobilité des porteurs de charge. Par contre elles
augmentent en valeur absolue les tensions de seuil des dispositifs.

x (Vs — Vt)2

'\ 10
8,0x10° _ £ 9 Echantillon A
N:Z,?xlo"‘cmz.v'l.s ! 9 = 6l
c o
N 5= Q7]
6,0x10° o kG
=]
Echantillon A Jad b g
[72) © 4
ot Vo2V 000" Tk L4
.“1_ > g 3]
‘I;.‘ =
BTy 2,0x10° _® z 24
. ke Y 1]
-20 -15 -10 -5 0 04

[0;2 [2;4 [4;6[ [6:8]  [0.8:1]
Mobilités (10 *cm?.V™".s™)

(a) (b)

Tension V (A) Vi=-4,28V

F1G. 4.7 — (a) Racine carrée du courant drain-source v/Iys en fonction de la tension de grille V.
Caractéristique acquise dans la zone de saturation (V45=-20V) d’un dispositif de la majorité statistique
de ’échantillon A. L’axe des abscisses est décalé pour tenir compte du courant de fuite. La mobilité
est de 1,4x10 *cm?. V157! et la tension de seuil de -4,28V (b) Reépartition statistique des mobilités
calculées sur les dispositifs de I’échantillon A.
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FiG. 4.8 — (a) Racine carrée du courant drain-source v/Iys en fonction de la tension de grille V.
Caractéristique acquise dans la zone de saturation (Vg4s=-20V) d’un dispositif appartenant a la majorité
statistique de I’échantillon B. La mobilité calculée est de 2,8x10 3cm?.V~'.s7! et la tension de seuil
de -11,7V (b) Répartition statistique des mobilités calculées sur les dispositifs de I’échantillon B.
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FiG. 4.9 — (a)Racine carrée du courant drain-source v/Iy4s en fonction de la tension de grille V.
Caractéristique acquise dans la zone de saturation (V4,=-20V) d’un dispositif appartenant a la majorité
statistique de I’échantillon C. La mobilité calculée est de 3,4x10 3cm®.V~'.s7! et la tension de seuil
est de -10,5V. (b) Répartition statistique des mobilités calculées sur les dispositifs de I’échantillon C.

4.2.2.4 Caractéristiques log|L;|-V 4 pour V; ,—=-20V

A partir des caractéristiques Iz5-Vgs tracées en échelle logarithmique nous pouvons
obtenir la pente sous le seuil et le turn-on voltage des dispositifs. La pente sous le
seuil est la variation de la tension Vg, a appliquer pour que le courant Izs du dispositif
augmente d’une décade. Elle indique efficacité de la tension de grille dans le passage
de I'état off & ’état on. Pour les dispositifs de ’échantillon A, les valeurs de pente sous
le seuil calculées varient entre 7,8 et 10,85V /décade (figure 4.10). Tandis que les valeurs
sont comprises entre 2,11 et 4,27V /décade sur les dispositifs de I’échantillon B (figure
4.11), et entre 2,21 et 3,09V /décade sur les dispositifs de ’échantillon C (figure 4.12).

Le turn-on voltage Vg est la tension & partir de laquelle le dispositif commence a
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passer de l’état off a I’état on. Pour la majorité des dispositifs de I’échantillon A, il
est compris entre 0 et -2V, avec une valeur maximale de -9V. Sur ’échantillon B la
majorité des dispositifs présente un turn-on voltage compris entre -4 et -8V, avec une
valeur maximale de -11,5V. Sur ’échantillon C la majorité des dispositifs ont un turn-on
voltage compris entre -3 et -6V, la valeur maximale mesurée est de -8V.

- -8
el NS=9,49 V/décade 10
0
" o
i c
\\ 9 g
L 107 =
Elchantillon|A “\\ %
V=20V o >
, | | 1100
-20 -15 -10 -5 0
Tension Vg (V) Vy=-0,5V

F1G. 4.10 — Courant drain-source tracé en échelle logarithmique en fonction de la tension de grille
appliquée. Caractéristique acquise sur un dispositif de ’échantillon A.
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C Fevisod TNe—eJion 3
, 107

-20 -15 -10 -5 0

Tension V (V) V=65V

F1G. 4.11 — Courant drain-source tracé en échelle logarithmique en fonction de la tension de grille
appliquée. Caractéristique acquise sur un dispositif de ’échantillon B.
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F1G. 4.12 — Courant drain-source tracé en échelle logarithmique en fonction de la tension de grille
appliquée. Caractéristique acquise sur un dispositif de ’échantillon C.

© 2008 Tous droits réservés. http://www.univ-lille1.fr/bustl



Thése de Christophe Novembre, Lille 1, 2007

Propriétés transistor du dispositif 99

Sur les dispositifs de I’échantillon A, les ratios Lo, /Iofy varient de 20 a 60 (figure
4.13). Le courant I,¢s est de I'ordre de 10710, Sur les dispositifs de I’échantillon B les
ratios lLon/losp sont compris entre 270 et 12900 (figure 4.14); le courant L,sf est de
'ordre de 107!, Sur les dispositifs de I’échantillon C, les ratios I,/ L, ¢ sont compris
entre 1257,1 et 9085,6 (figure 4.15) ; le courant I,ss est de ordre de 10711,
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4
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Ratios lon/loff (101)

= e
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N

FiG. 4.13 — Ratios Ion/Iosy mesurés sur les dispositifs appartenant a ’échantillon A.
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FiG. 4.14 — Ratios Ion/Ios; mesurés sur les dispositifs appartenant a 1’échantillon B.
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Fi1G. 4.15 — Ratios Ton/loff mesurés sur les dispositifs appartenant a ’échantillon C.
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4.2.2.5 Caractéristiques 1;,(t) pour Vg =V ,=-20V

La comparaison des caractéristiques Igs(t) pour Vgs=V4,=-20V acquises sur les diffé-
rents échantillons montre que les nanoparticules induisent un effet de dérive du courant
qui n’apparait pas dans le dispositif uniquement a base de pentacéne (figure 4.16).
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F1G. 4.16 — Caractéristiques de charge Iss(t) pour Vas=V4s=-20V acquises sur des dispositifs appar-
tenant & la majorité statistique de chaque échantillon. Chaque courbe est labélisée selon 1’échantillon
auquel appartient le dispositif. Nous remarquons que les nanoparticules induisent un effet capacitif mar-
qué. En particulier le dispositif appartenant a l’échantillon B présente une caractéristique de charge
plus accentuée.

4.2.3 Discussion

Nous observons que les nanoparticules améliorent certaines caractéristiques du tran-
sistor & pentaceéne (tableau 4.1). En effet les niveaux de courant et les ratios Ioy, /Iof s sont
éleves d’un facteur de 102 environ, tandis que les mobilités sont améliorées d'un facteur
40. Cet effet est similaire a celui constaté dans les transistors a pentacéne contenant un
réseau de nanotubes de carbone dans le canal semiconducteur. Dans leur dispositif Bo
et al. recouvrent un réseau non percolatif de nanotubes de carbone par du pentacéne
[178]. Ces nanotubes ne sont pas en contact entre eux. Ils ont observé que la présence
du réseau de nanotubes permet une meilleure conductivité par rapport au transistor
a pentacene simple. Cet effet serait du & une diminution de la longueur "effective" du
canal de conduction du pentacéne de par la présence des nanotubes de carbone. Le canal
de conduction ne s’étendrait plus sur toute la distance inter électrode mais serait réduit
aux liens semiconducteurs entre les nanotubes de carbone. Une autre explication serait
dans la diminution de la résistance de contact pentacéne-électrodes de par la présence
des nanoparticules [179].

Nous remarquons aussi que les valeurs de pente sous le seuil sont plus faibles sur les
dispositifs B et C. La diminution de la pente sous le seuil est observée quand on traite
la surface SiOy avec une SAM. Ceci s’explique généralement par une analogie avec le
transistor MOSFET. Dans celui-ci

kT Cp

4.2 S=—Inl0(1+ —
42) —im10(1L+ 2)
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A B C
pentacene SAMS+NPS NPs+pentaceéne
+pentacéne
H 0,1-6x10% 2-7x103 2-6x103
(cm2.V-ilsl
Vo (V) 0a-2 -4a-8 -3a-6

V1 (V) -35a4-55|-7,15a-134 | -84a-11,6

S(V/dec) |7,8-109| 2-43 2,2-3
lond\oft 30-50 1-4 x 103 2-5 x 103
lost (A) ~10-10 ~1011 ~1011

TAB. 4.1 — Tableau récapitulatif sur les caractéristiques des transistors organiques fabriqués.

o C7 est la capacité de l'isolant de grille, k est la constante de Boltzmann, T est la
température absolue, et C'p est proportionnel au nombre de défauts sur le diélectrique.
La valeur de pente sous le seuil est liée & la densité des états d’interface de 'oxyde.
En passivant 'oxyde, la SAM passive ces états d’'interface, et améliore ainsi la pente
sous le seuil. Nous observons donc une amélioration des caractéristiques du transistor a
pentacéne avec ’adjonction de nanoparticules.

Cependant nous constatons également que les caractéristiques Iz5-Vgs sont décalées
vers les tensions négatives : les valeurs des tensions de seuil V7 et des turn-on voltage
Vo des transistors appartenant aux échantillons B et C sont plus importants en valeur
absolue que celles obtenues sur I’échantillon témoin A. Cette augmentation n’est pas
souhaitable car dans le cadre de 'utilisation du dispositif, elle entraine une élévation
de la tension d’alimentation. La variation de la tension de seuil pour les échantillons B
et C par rapport a I’échantillon témoin A est AVy ~6V. Ce qui équivaut & une densité
de charge a l'interface oxyde/pentacéne de Q =AVr xCuy /e ~6x10 charges/cm?.
Avec C,, la capacité de I'oxyde de grille par unité de surface valant 1,72x1078F /cm?.
Dans le cas des dispositifs de ’échantillon B ceci s’expliquerait bien par la présence
a linterface diélectrique/composé organique de charges positives NH; issues des mo-
lécules d’organosilanes [180]. L’encombrement stérique d’une molécule étant de 20 A2
[181], nous obtenons alors un recouvrement de la surface de 5x10'* molécules/cm?. Soit
environ 0,001 charge par molécule. Mais I’échantillon C ne comporte pas de monocouche
a la surface du diélectrique, pourtant nous observons un effet similaire. Nous pensons
que les charges positives présentes sur cet échantillon proviendraient de la solution de
colloides d’or. En effet dans celle-ci les nanoparticules sont revétues de citrate de triso-
dium qui constitue un systéme ionique 3Na*, C3H50(COO0)3~ (figure 4.17). La solution
contient également un stabilisant 1’azoture de sodium NaNs. Or les ions sodium Na™
diffusent tres facilement dans l'oxyde de silicium [182]. Notre échantillon C a été laissé
une nuit dans le bain de colloides, suffisamment longtemps pour que les ions sodium
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aient pu diffuser dans les couches supérieures du diélectrique. L’étape de ringage qui
a suivi le bain de colloides n’aurait pas suffit & enlever ces cations. Un tel phénoméne
est moins envisageable sur ’échantillon B car 'oxyde est protégé par la monocouche
d’organosilanes.

Na*
O O
HO
-0 O
Na~* O Na*
O

Fi1G. 4.17 — Molécule de citrate de trisodium.

Enfin nous observons que les nanoparticules induisent une dérive temporelle du cou-
rant [45. Le courant de conduction dans le pentacéne étant assuré par des trous, ceux-ci
s’agglomeérent peut-étre dans les nanoparticules entrainant une diminution du courant
I4s au cours du temps [183]. Nous remarquons également que cet effet est plus important
sur les dispositifs avec un dépot de nanoparticules et de SAMs. Dans la partie 3.5.2,
les images MEB ont montré que I’échantillon B présente une densité de nanoparticules
plus importante que ’échantillon C. Ceci expliquerait ces effets plus marqués sur les
dispositifs appartenant & celui-ci.

4.3 Aspect mémoire du dispositif

Nous avons précédemment vu que la présence de nanoparticules dans le canal en
pentacéne du transistor induit des effets de charge. Nous étudions maintenant ce phé-
nomeéne en détail, et proposons 'utilisation de ce dispositif comme une mémoire.

4.3.1 Protocole expérimental

Afin de controler les charges induites dans le dispositif, nous mettons les électrodes
de source et de drain a la masse, et appliquons une tension de -50V sur I’électrode de
grille pendant 20s (injection uniforme dans tout le canal).

Chaque application de tension sur I’électrode de grille charge également tous les dispo-
sitifs appartenant & 1’échantillon (il s’agit d’une grille commune). Donc en abordant un
nouveau dispositif, avant toute mesure et application de tension négative sur la grille,
les électrodes sont mises & la masse afin que le dispositif relaxe. Une caractéristique
[4s-V4s est réguliérement acquise jusqu’a ce que la courbe obtenue soit identique a la
précédente, ceci indiquant alors que le dispositif a atteint son état initial. Typiquement
les durées de mise & la masse varient entre 10 mn et 60 mn environ suivant le dispositif
et I’échantillon auquel il appartient. Trois séries de mesures sont réalisées :
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— D’abord des caractéristiques électriques du courant drain-source I45 en fonction de
la tension drain-source Vg, appliquée (& Vgy=-20V) sont acquises avant et aprés
I’application d’une tension de -50V sur ’électrode de grille.

— Dans un deuxiéme temps, nous étudions les possibilités de retour a 1’état initial.
Pour cela nous appliquons des tensions de +50V, et de +100V sur 1’électrode de
grille pendant 20s.

— Puis des caractéristiques électriques du courant drain-source Iz en fonction de la
tension de grille Vg4 appliquée (& Vg4,=20V) sont acquises avant et aprés I'appli-
cation d’une tension de -50V puis d’une tension de +50V. Ceci afin de déterminer
la nature de 'effet mémoire constaté.

— Enfin nous voulons également obtenir lallure de la relaxation des charges et les
constantes de temps associées. Pour cela aprés 'application d’une tension de -50V
sur I’électrode de grille, nous mesurons le courant drain-source I a plusieurs pas
de temps avec Vgs=V4,—20V. Chaque mesure dure 2ms et entre chacune d’elles
les électrodes du dispositif sont mises a la masse pendant 20s. Auparavant nous
réalisons cette acquisition sur le dispositif pris dans son état initial. Ceci afin de
nous assurer que ce procédé de mesure n’induit qu’une charge limitée dans le
dispositif.

4.3.2 Reésultats

4.3.2.1 Effet de I'application d’une tension de -50V, +50V ou +100V sur
la caractéristique I;5-Vg,(Vys=-20V)

Les figures 4.18, 4.19 et 4.20 présentent les caractéristiques lgs-Vgs(Vgs=-20V) ac-
quises avant et aprés 'application d’une tension de -50V pendant 20s sur 1’électrode
de grille sur des dispositifs appartenant respectivement aux échantillons A, B et C.
La figure 4.20 présente de plus l'effet de 'application d’une tension de 450V sur la
caractéristique Lys-Vgs(Vgs=-20V).

_ 8
Echantillon A | 1.0x10
—+— = — Caractéristique initiale - 5’0)(10'9
e — Aprés application /'fgf:/'
— d'une tension de -50V S S 0,0
oo /:,-’ (@)
e 5.0x10° £
00 sad -l 8 3
; ./_/ = -1,0x10 %_
. 80
o -1,5x10 S
-2,0x10°®
, -2,5x10°
30 -25 -20 -15 -10 -5 0

Tension Vg (V)

FiG. 4.18 — Effet de lapplication d'une tension de -50V pendant 20s sur la caractéristique Ijs-
Vis(Vgs=-20V) d’un dispositif appartenant a échantillon A.
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1,0x10°
oo P . oo . yoe g/ 0,0
raad A A-AAApoAoAAAS asat -:I.,OX:I.Oig 8
Eghantillon B * 1.2.0x10° 5
—m=— Caractéristique initiale J =]
+e— Aprés application -3,0X10-g —
d'une tension de -50V - 0 o
-+ 4 aprés application -4,0x10°
d'une tension de +50V o .
P P S = -5,0x10
: -6,0x10°
-30 25 -20 -15 -10 -5 0

Tension Vg (V)

FiG. 4.19 — Effet de lapplication d'une tension de -50V pendant 20s sur la caractéristique Ijs-
Vas(Vgs=-20V) d’un dispositif appartenant & I’échantillon B. L’application d’une tension de +50V
pendant une durée similaire ne raméne pas le dispositif a son état initial.

-8
Echantillon C ) 1,0x10
_| —=— Caractéristique initiale 4 0.0
—e— Aprés application /.7'r '
d'une tension de -50V e 5 O
D e ST S " -1,0x10”° ¢©
)-0-0-0-0-0-0-0-0-0-9-0-0-0 / E
o
_/ -2,0x10° 2
pl &
-8
o -3,0x10 3
P = -4,0x10°
- -5,0x10°
-30 25 -20 -15 -10 -5 0

Tension Vg (V)

Fi1G. 4.20 — Effet de lapplication d’une tension de -50V pendant 20s sur la caractéristique Ijs-
Vas(Vgs=-20V) d’un dispositif appartenant a I’échantillon C.

Nous remarquons que ’application d’une tension de -50V sur l’électrode de grille
entraine une diminution du niveau de courant de la caractéristique Iz5-Vys. Si cet effet
est faible sur le transistor & pentacéne, il est par contre fortement amplifié en présence
des nanoparticules.

Quelque soit I’échantillon, ’application d’une tension de +50V pendant 20s sur 1’élec-
trode de grille ne rameéne pas la caractéristique & son état initial (figure 4.19). Cependant
apres l'application d’une tension de +100V pendant 20s sur ’électrode de grille, la ca-
ractéristique se retrouve sous la courbe initiale. La figure 4.21 illustre ce résultat. Le

retour a l’état initial par 'application d’une tension sur ’électrode de grille est difficile
a controler.
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= Caractéristique initiale
e Aprés application d'une tension de -50V
4 Apres application d'une tension de +100V|

e 0.0
2 ] -8
-—..-.—'. AAAA -2,0X10
4 - A‘AA ] -8 0
1 AAAA - -4,0x10 g
s -6,0x10° S
" | =
o 8
- -8,0x10° & _
“MM ] -7 3
‘.m-3 -1,0x10
-1,2x10”

30 25 20 -15 -10 5 0
Tension V, (V)

F1G. 4.21 — Caractéristiques Is-Vas (Vgs=-20V) acquises sur un dispositif de I’échantillon C : 1-
caractéristique initiale, 2-aprés application d’une tension de -50V sur I’électrode de grille pendant 20s.
3-aprés application successive d’une tension de +100V pendant 20s.

4.3.2.2 Effet de l’application d’une tension de -50V puis +50V sur la ca-
ractéristique /1j-Vgs (Vgs=-20V)

Les caractéristiques v/Tys-Vgs (Vgs=-20V) acquises avant et aprés des applications
de tension de -50V et +50V sur I’électrode de grille vont nous renseigner sur la nature
du phénomeéne mis en jeu (figures 4.22; 4.23, 4.24). La diminution du courant est-elle
due & une variation de la tension de seuil Vp ou de la mobilité p?

12,5x10™
tillon A

2,0x10" &

4 o

A E

= 15x10" £

N, -
T 1,0x10° =

—=— Caractéristique initiale \ >
—e— Aprés application -50V 5 OXlO'S %
—4— Aprés e‘lpplication +fOV ’ ~
-40 -30 -20 -10 0
Tension VgS

F1G. 4.22 — Caracteéristiques V14s-Vgs (Vas=-20V) acquises sur un dispositif de ’échantillon A avant
et apreés applications successives d’une tension de -50V puis +50V sur I’électrode de grille.
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16,0x10™
" Echantillon B 4
-""lui 5,0x10 o
. r—=— Caractéristique initiale 4 O
A I—e— Aprés application -50V || 4,0x10 E
X\\ \\L [+ — Aprés application +50V 4 2
Py L~ 3,0x107 =
Y Z
\ \\@ 2,0x10° §
; >
N 1,0x10" _§
. \ 0,0

50 40 30 20 -10 O
Tension Vgs

FiGc. 4.23 - Caractéristiques v/Iqs-Vgs (Vas=-20V) acquises sur un dispositif de I’échantillon B avant
et aprés applications successives d’une tension de -50V puis +50V sur I’électrode de grille.

. 16,0x10°
e ‘ Echantjllon C 4
w oy 5,0x10
I (—=— Caractéristique initiale I'e)
e Apres application -50V - 4,0x10™ 2
|~ Aprés application +50V| S
3,0x10" 2
o
2,0x10* %
1,0x10* Z.
0,0

50 -40 -30 -20 -10 O
Tension Vgs

F1G. 4.24 — Caractéristiques v/T4s-Vys (Vas=20V) acquises sur un dispositif de 1’échantillon C avant
et aprés applications successives d’une tension de -50V puis +50V sur I’électrode de grille.

Le tableau 4.2 présente les valeurs de mobilité p et de tension de seuil Vp ob-
tenues sur des dispositifs des échantillons A, B et C. Nous observons que l'applica-
tion d'une tension de -50V sur l’électrode de grille a d’abord un effet sur la ten-
sion de seuil. Ceci est évident sur le dispositif appartenant a 1’échantillon B. Sur
celui-ci aprés ’application d’une tension de -50V sur ’électrode de grille, nous ob-
tenons AVy=21,72V. Ceci correspond & une densité de porteurs de charges induite
@+ = AVr x C,py=21,72x1,72x10 8 +e~2,34x 1012 charges/cm2. Ce résultat va dans
le sens d'un effet capacitif dans les nanoparticules. Celles-ci se chargent de trous sous
Ieffet d’une tension de -50V appliquée a ’électrode de grille. Cet effet de charge n’est
pas symétrique. Sous l'application d’une tension de +50V, la caractéristique initiale
n’est pas retrouvée. De plus allure de la courbe \/E—Vgs est également déformée.

Si la mobilité est peu affectée par 'application d’une tension de -50V sur ’électrode de
grille, elle subit par contre une modification plus importante aprés ’application d’une
tension de +50V. Cependant la mobilité reste globalement du méme ordre de grandeur.
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Tension de | Mobilité p AU
seuil V¢(V) |(cm2.V1sT) AVr (V) (cm2.v-1ist)

Etat initial -3,87 5,5 x 10~
Echantilon AlApres application| ¢ 15 | 5 03,104 | 1,26 | 0,47 x 10
-50V ’ ’ ! !
Vos=-20V Aprés application
R -4 | R -4
+50V 11 5,33x 10 2,77 |-0,17 x 10
Etat initial -16,18 4,12 x 10°
Echantillon B|Aprés application 379 268x10° | 21.72 |-0.56 x 10
50V , , , ,
V, =-20V - ——
Apres application| 3 3
+EOV 23,7 2,45x 10 7,52 | 1,67 x 10
Etat initial -13,08 3,6 x 10
Echantillon C|Apres application 3 -3
50V -16,46 1,98 x 10 3,38 | 1,62x 10
V=20V - —
Aprés application| g o3 | 163x 102 | -5,05 | 1,97 x 107
+50V

TAB. 4.2 — Tableau des valeurs caractéristiques mesurées sur des dispositifs appartenant aux échan-
tillons A, B et C, avant et aprés application d’une tension de -50V puis "application d’une tension de
+50V sur I’électrode de grille.

4.3.2.3 Notre dispositif mémoire

Cet effet capacitif observé sur les dispositifs nanoparticules+pentacéne permet de
les envisager comme dispositifs mémoire. Si nous considérons ’état initial comme le bit
"0", alors le bit "1" peut étre codé de deux maniéres : en "écrivant" avec une tension de
-50V sur I’électrode de grille, ou en "écrivant" avec une tension de +100V. L’état initial
est retrouvé aprés une mise a la masse des électrodes pendant une heure (effacement de
la mémoire). Une autre possibilité de fonctionnement consiste a coder le bit "0" et le bit
"1" respectivement par I'application d’une tension de -50V et de +100V sur I’électrode
de grille. Une succession d’applications de tension de -50V et de +100V a été réalisée
sur un dispositif appartenant a ’échantillon C, montrant la reproductibilité des niveaux
de courant (figure 4.25).

0,0+
[ |

-2,0x10° Y ' !
i(/.4,o>(10’8 +— = Aprés application d'un
B tension de -50V
£-6,0x10°+— ® Apreés application d'une
© tension de +100V
3-8,0x10°
O L ]

-1,0x107 1 1

2 3 4 5 6 7
Ordre d'injection

Fi1G. 4.25 — Courants I4s(Vys=Vas=20V) mesurés aprés applications alternatives de niveaux de
tension de -50V et +100V pendant 20s sur I’électrode de grille sur un dispositif de I’échantillon C. Nous
retrouvons successivement les mémes niveaux de courant.
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4.3.2.4 Dynamiques de relaxation

Nous appliquons une tension de -50V pendant 20s sur les électrodes de grille de nos
dispositifs. Les courbes de relaxation typiques obtenues sont présentées en figures 4.26,
4.27,4.28. Nous définissons le temps de rétention t;/5 comme le temps au bout duquel le
courant atteint la valeur de 11/2:10ff+% X [Lgs(00)-Iorf] 0t Ig5(00) désigne le courant I,
avant l'application d’une tension de -50V sur ’électrode de grille. Des approximations
de ces courbes par des exponentielles sont réalisées a I’aide de ’outil d’analyse du logiciel
Origin 7.0. Celles-ci indiquent que la relaxation des charges met en jeu deux constantes
de temps. Les constantes de temps calculées valent en moyenne :

— 22s et 361s sur 'échantillon A.

— 400s et 2670s sur ’échantillon B.

— 143s et 1947s environ sur l’échantillon C.

D Dispbsitif ndn chargé

-4,0x10° = Aprés application
\.\ d'une tension de -50V

2 —— Approximation par
"’-5,Ox10-9 une somme de 2 exponentielles.
B e
+— | I 3??--..
c 142 1 S
£ -6,0x10 : e
O Ll
O i oL

7 0x10° o -t1/2"270’25

’ ‘M%m

0 200 400 600 800 1000
Temps (S)

F1G. 4.26 — Relaxation du courant aprés application d'une tension de -50V sur I’électrode de grille
pendant 20s sur un dispositif de I’échantillon A. Cette courbe est approximée par deux exponentielles
de constantes de temps 21,4s et 353s. La courbe située dans la partie inférieure du graphe a été acquise
avant lopération d’écriture. Nous observons que le procédé de mesure n’induit pas de charges sur le

dispositif.
0,04 4 Dispositif non chargé
= Aprés application
s d'une tension de -50V
-1,0x10° Approximation par
une somme de 2 exponentielles
T -2,0x10° =g ‘
) Lo : \\
€ -3,0x10° : —~
© i
=] i
o 3 '
o -4,0X10 / T
5 OXlO_s y itl/Z: 16058

0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500
Temps (s)

F1G. 4.27 — Relaxation du courant aprés application d'une tension de -50V sur I'électrode de grille
pendant 20s sur un dispositif de ’échantillon B. Cette courbe est approximée par deux exponentielles de
constantes de temps 436,3s et 2889,1s. la courbe obtenue sur le dispositif & son état initial est également
représentée. Le procédé de mesure induit une légére charge sur le dispositif.
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0,07 | \ \ \
i 4 Dispositif non chargé
9 = Aprés application —
-5,0x10 d'une tension de -50V
< 5 —— Approximation par
‘;)'1,0X10 N une somme de 2 exponentielles|
Re I
= -1,5x10° 1172
< i
R |
3 -2,0x10° —
O 1
-2,5X10° 1| agn
't ,~6365
-3,0x10° '
0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500
Temps (s)

F1G. 4.28 — Relaxation du courant aprés application d’une tension de -50V sur I’électrode de grille
pendant 20s sur un dispositif de ’échantillon C. Cette courbe est approximée par deux exponentielles de
constantes de temps 104,3s et 1503,8s. La courbe située dans la partie inférieure du graphe a été acquise
sur le dispositif & son état initial. On observe que le procédé de mesure ne charge pas le dispositif.

Le tableau 4.3 synthétise les constantes de temps calculées sur les caractéristiques des
différents échantillons. Nous observons que les nanoparticules induisent des constantes
de temps et un temps de rétention plus importants par rapport aux dispositifs unique-
ment a base de pentacéne. Nous remarquons également que les dispositifs de ’échantillon
B sont ceux présentant les plus grands temps de relaxation et de rétention.

Echantillon A Echantillon B Echantillon C
(pentacéne) |[(pentacéne+NPs+SAMs) (pentacéne+NPs)
Constantes de 20-30 400 100-200
temps t, (s)
Constantes de 350-400 1500-3000 1500-2500
temps t,(s)
Temps de rétention 143-270 1605-4537 636-1269
O]
Meilleurs rapports
22 26 253 121
Ionlloff (VdSZVgSZ-ZOV)

TAB. 4.3 — Tableau récapitulatif sur les caractéristiques des dispositifs appartenant aux échantillons
A Bet C.

4.3.3 Discussion

Nous constatons que les dispositifs de ’échantillon A, par rapport & ceux appartenant
aux échantillons B et C, présentent d’une part une amplitude moins importante entre les
caractéristiques a I’état "on" et a Iétat "off", et d’autre part une relaxation des charges
plus rapide. Sur I’échantillon A les rapports l,,/l,¢s - défini par le rapport entre le
courant Ljs(Vgs=Vgs=-20V) avant et aprés 'opération d’écriture - valent généralement
2. Tandis que le rapport Lo, /I,s est de 'ordre de 10* pour les dispositifs de I’échantillon
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B, et 10? pour les dispositifs de ’échantillon C. Le meilleur rapport L,/ Loy mesuré sur
I’échantillon B a une valeur de 26000, sur I’échantillon C nous obtenons une valeur de
240. Le temps de rétention varie entre 26mn et 75mn sur les dispositifs de 1’échantillon
B il varie entre 10mn et 21mn sur les dispositifs de I’échantillon C. Les nanoparticules
sont responsables de ces effets mémoire plus importants. Les caractéristiques +/Igs-
Vys (Vis=-20V) nous ont permis de démontrer que la diminution du courant aprés
I’application d’une tension de -50V sur ’électrode de grille est principalement da a
un décalage de la tension de seuil Vp vers les tensions négatives. Sous leffet de la
tension de grille négative, les nanoparticules se chargent positivement par des trous,
diminuant alors 'influence de I’électrode de grille sur le canal de pentacéne. Leong et
al. ont observé un comportement similaire dans une structure capacitive composée d’un
substrat dopé n surmonté d’une couche d’oxyde et d'une SAM d’APTES, d’'un composé
pentacéne-+nanoparticules et d’une électrode d’or [183].

Nous remarquons que l’effet de 'application d’une tension de -50V pendant 20s sur
I’électrode de grille est plus marqué sur les dispositifs appartenant & 1’échantillon B, que
sur les dispositifs appartenant a I’échantillon C. Ce résultat est & corroborer avec les
caractéristiques de charge I5(t) présentées dans la partie 4.2. L’échantillon B présente
un meilleur recouvrement de la surface par les nanoparticules que I’échantillon C. Les
centres de rétention de charges sont donc plus nombreux, ce qui expliquerait les rapports
Lon/lops plus élevés et les effets capacitifs plus marqués.

La tension d’écriture est fixée a -50V, cependant en appliquant une tension de +50V
la caractéristique initiale n’est pas retrouvée : ’effet n’est pas symeétrique. Sur la gamme
des tensions Vg, positives, le transistor organique est en déplétion. Une zone de charge
d’espace (ZCE) apparait au voisinage de 'oxyde de grille. En appliquant une tension
de +50V une partie de la chute de potentiel est supportée par la ZCE, diminuant ainsi
le potentiel vu par les nanoparticules d’or. Les charges induites par 'application de la
tension de -50V ne sont que partiellement évacuées.

4.4 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons vu que la présence de nanoparticules dans le canal
conducteur améliore les caractéristiques du transistor & pentacéne. En effet, les résultats
de caractérisation électrique indiquent que les dispositifs avec un dépdt de nanoparti-
cules saturent & des niveaux de courant plus importants et & partir de tensions V45 plus
faibles ; la mobilité des trous est améliorée; les ratios Lo, /I,¢s et les pentes sous le seuil
également. Par contre les nanoparticules induisent un déplacement de la tension de seuil
et du turn-on voltage vers les tensions négatives.

Des effets capacitifs sont mis en évidence, les nanoparticules entrainant une rétention
des porteurs de charge. Ainsi un effet mémoire est obtenu sur les dispositifs contenant
des nanoparticules. L’application d’une tension de -50V pendant 20s sur I’électrode de
grille induit une diminution du courant drain-source. En appliquant une tension de
+100V pendant 20s, le dispositif devient passant. Nous pouvons donc coder le bit "0"
en appliquant un créneau de tension -50V d’une durée de 20s sur ’électrode de grille et
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le bit "1" en appliquant un créneau de tension +100V d’une durée de 20s.

Le phénomeéne de piégeage de charges par des nanoparticules a été démontré dans des
meémoires organiques a structure verticale [183], [160|. Ouyang et al. obtiennent des ra-
tios Ion/Iofy de 10* comparables & nos valeurs obtenues sur I’échantillon B. Cependant
ils obtiennent un temps de rétention allant jusqu’a 50h, tandis que les temps de réten-
tion sont environ de lh sur nos dispositifs. Mais "avantage de notre dispositif réside
dans le fait qu’il combine un comportement de transistor a un effet mémoire.

Cependant pour prolonger I'étude de ce dispositif nous pourrions faire varier la du-
rée du pulse de tension -50V afin d’évaluer la rapidité d’écriture de notre dispositif.
Nous pourrions également utiliser d’autres molécules pour encapsuler les nanoparti-
cules, comme des molécules aromatiques. Concernant la géométrie du dispositif il fau-
drait d’une part obtenir une meilleure qualité d’oxyde afin de pouvoir écarter avec
certitude I’hypothése que les charges proviennent du substrat. D’autre part des grilles
individuelles permettraient d’adresser spécifiquement chaque composant lors des opéra-
tions d’écriture. Enfin en diminuant les caractéristiques géométriques telles que le gap
inter électrodes des dispositifs, les tensions d’opération peuvent étre abaissées.

Cette étude des caractéristiques de notre dispositif nous permet maintenant d’envisa-
ger Uopportunité de réaliser une synapse dynamique avec une telle structure.
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5.1 Introduction

Dans cette série de mesures, nous procédons par analogie. Il s’agit de rechercher des
propriétés similaires a celles des synapses impulsionnelles telles qu’elles ont été présen-
tées dans le chapitre 2.

A cette fin, nous acquérons la réponse de notre dispositif & un signal dynamique.
Trois lignes directrices guident nos études. D’abord nous étudions la réponse du dispo-
sitif suivant la fréquence du signal d’entrée imposé. Ensuite nous cherchons & observer
un comportement de synapse dépressive ou facilitatrice. En dernier lieu, la réponse du
dispositif en fonction de son historique est analysée.

Ces mesures sont réalisées sur I’échantillon C (pentacéne + nanoparticules). Les me-
sures sont réalisées a ’aide d’un Agilent 4155C et sont automatisées avec un programine
GPIB.

5.2 Protocole expérimental

Dans cette étude des propriétés synaptiques du dispositif transistor nanoparticules
+ pentacéne, nous procédons de la facon suivante (figure 5.1).

Dans le chapitre précédent, nous avons mis en évidence un effet mémoire dans nos
dispositifs : la résistance est modifiée aprés ’application d’une tension de -50V ou d’une
tension de +100V sur I’électrode de grille pendant 20s respectivement. Au niveau fonc-
tionnel, ’application d’une tension sur I’électrode de grille pendant une durée prédéter-
minée s’identifie & une programmation de notre synapse impulsionnelle. Nous utilisons
donc I’électrode de grille pour programmer notre dispositif. Nous lui appliquons une
tension de programmation Vp valant -50V ou +100V pendant une durée de program-
mation tp, tandis que les électrodes de drain et de source sont a la masse (figure 5.2).

A Tissue de l'étape de programmation, nous étudions la réponse du dispositif & un
signal impulsionnel (figure 5.3). L’entrée du systéme est constituée par la tension Vg
appliquée entre les électrodes de source et de drain du dispositif. Il s’agit d’un signal
créneau périodique de période T, avec une tension basse Vp; et une tension haute V po.
La tension haute est appliquée pendant une durée t. Dans un souci de normalisation, les
niveaux de tension Vpi et Vpo sont ajustés d’un dispositif & I'autre de facon & obtenir
des niveaux de courant similaires. Les constantes de temps, mises en évidence dans nos
dispositifs dans le chapitre précédent, valent au minimum 150s environ. Les signaux
utilisés seront donc de trés basse fréquence. Celles-ci seront inférieures & 1 Hz.

Le signal de sortie est le courant 1;; mesuré sur I’électrode de source.

Suivant les acquisitions, 1’électrode de grille recoit également le signal d’entrée : le
signal créneau est alors appliqué entre les électrodes de grille et de source. Dans une
configuration alternative la tension de grille reste constante, imposant ainsi une tension
d’opération Vg au dispositif.
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F1G. 5.1 — Chronogramme des signaux appliqués aux dispositifs étudiés. Le dispositif subit d’abord
une phase de programmation. Une tension Vp est appliquée sur ’électrode de grille pendant une durée
tp. Aprés reconfiguration de 'appareil de mesure, un signal créneau de tension basse Vp1 et de tension
haute Vp» est appliqué entre les électrodes de drain et de source. L’électrode de grille peut recevoir ce
signal d’entrée ou se voir imposer une tension continue Vg.
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F1G. 5.2 — Configuration du dispositif pendant I’étape de programmation par ’application d’une
tension Vp sur ’électrode de grille pendant une durée tp.
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F1G. 5.3 — Configuration du dispositif durant son mode opératoire. Le signal d’entrée est appliqué sur
I’électrode de drain. L’électrode de grille regoit également ce signal d’entrée ou une tension continue
Va. L’électrode de source est a la masse. Le signal de sortie est le courant 15, mesuré.
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Nos mesures se déroulent suivant trois axes mis en évidence dans le chapitre 2 :

1.  D’abord les propriétés de plasticité a court terme sont étudiées. Nous avons vu
que la variation de 'amplitude entre deux potentiels post-synaptiques successifs
peut étre décrite par le produit de trois termes, un terme de facilitation et deux
termes de dépression (2.3.2.2 du chapitre 2). Suivant le laps de temps écoulé
entre ces deux potentiels, le poids synaptique se trouve augmenté ou diminué.
Autrement dit, la synapse dynamique présente une dépendance de 'amplitude du
signal post-synaptique a la fréquence du signal incident. De facon similaire, nous
souhaitons observer sur notre dispositif une allure croissante ou décroissante du
niveau de courant mesuré, suivant la fréquence du signal qui lui est imposé.

Pour cela, le dispositif est d’abord programmé & une tension Vp=-50V pendant
une durée tp=20s. Dans cette série de mesures, nous utilisons un signal V4, de
tension basse Vp1=0V et de tension haute Vpo=-50V. Nous appliquons d’abord
un signal de caractéristiques t=0,2s et T=50s (fréquence de 0,02Hz), puis un signal
de caractéristiques t=0,2s et T=5s (fréquence de 0,2Hz), et enfin le méme signal
de fréquence 0,02Hz. Pour ces acquisitions, [’électrode de grille recoit également
le signal d’entrée incident.

2. Une synapse impulsionnelle peut avoir un comportement dépressif ou facilita-
teur. C’est-a-dire que le signal post-synaptique présente respectivement une allure
décroissante ou croissante pour un méme train d’impulsion incident.

Afin d’évaluer une telle propriété sur notre dispositif, nous appliquons des ten-
sions de programmation Vp=-50V et Vp=+100V, chacune pendant une durée
t p=20s. Aprés chaque programmation, un signal créneau de tension basse Vp;—-
10V et de tension haute Vpo=-50V avec pour caractéristiques t=10s et T=20s
est appliqué en entrée du dispositif. La tension de grille Vg est fixée a -20V. Nous
acquérons allure du courant Izs pour cette configuration de tension.

3. Enfin, nous étudions les propriétés de plasticité synaptique & modulation tem-
porelle relative. Cette propriété se traduit par le fait que le poids synaptique varie
en fonction de la corrélation entre 'activité du neurone pré-synaptique et celle du
neurone post-synaptique.

Ici nous considérons que ’application d’une tension de -50V sur 1’électrode de
grille correspond & un potentiel d’action émis par le neurone post-synaptique et
rétropropagé sur la synapse. Sur notre dispositif, nous appliquons un signal inci-
dent qui a pour tension basse Vpi;=-5V, pour tension haute Vpr=-30V, et des
valeurs t et T de respectivement 0,3s et 2s (fréquence de 0,5 Hz). La tension Vg
est fixée & -20V. La réponse du dispositif pour le signal précédent est mesurée
avant et apres ’application d’une tension de programmation Vp=-50V pendant
une durée t p—=40s.

Sur un autre dispositif, nous appliquons un signal incident de tension basse
Vp1=-5V, de tension haute Vpo=-30V, et de caractéristiques t=1s et T=1,2s
(fréequence de 0,83Hz). La tension de grille Vg est fixée a -20V. La réponse du
dispositif & un tel signal est acquise avant et aprés plusieurs programmations a
Vp=-50V pendant tp=20s.
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Nos mesures ont été réalisées sur l’échantillon C (pentacéne + nanoparticules).
Quelques mesures sur ’échantillon B (pentacéne + nanoparticules +SAMs) ont été
effectuées mais par manque de temps elles n’ont pas été exhaustives. Elles ne sont donc
pas présentées dans ce chapitre.

5.3 Résultats

5.3.1 La plasticité synaptique a court terme

Nous étudions la réponse de notre systéme a des signaux incidents de fréquences
différentes. Avant la premiére acquisition, le dispositif subit une programmation a Vp—-
50V et tp=20s. Le signal utilisé a pour caractéristiques Vp1=0V, Vpo=-50V; t et T

varient. Les courbes sont présentées dans leur ordre d’acquisition en figures 5.4, 5.5 et
5.6.

Nous observons qu’en fonction de la fréquence du signal appliqué le niveau de courant
I4s a une allure croissante ou décroissante. Ainsi, suivant la durée entre deux impulsions
de tension appliquées au dispositif, celui-ci se charge ou se décharge.
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Fi1G. 5.4 — Evolution du courant I, pour un signal incident de tension basse Vp1=0V, de tension

haute Vp2=-50V et de caractéristiques t=0,2s et T=50s (fréquence de 0,02Hz). L’électrode de grille
recoit également ce méme signal incident.
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F1G. 5.5 — Evolution du courant I pour un signal incident de tension basse Vp1=0V, de tension

haute Vp2=-50V et de caractéristiques t=0,2s, T=5s (fréquence de 0,2Hz). L’électrode de grille regoit
également ce méme signal incident.
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F1G. 5.6 — Evolution du courant I pour un signal incident de tension basse Vp1=0V, de tension

haute Vp2=-50V et de caractéristiques t=0,2s et T=>50s (fréquence de 0,02Hz). L’électrode de grille
recoit également ce méme signal incident.

En figure 5.7, nous présentons également la relaxation du courant sur un dispositif
ayant subi une programmation & Vp=-50V pour t p=20s. Afin de pouvoir comparer cette
réponse avec la courbe 2.16 du chapitre 2, le courant est normalisé avec la valeur du
courant mesuré avant la programmation du dispositif pour les paramétres Vg —=Vg=—-
20V. Cette courbe est acquise pour les parameétres Vp1=0V, Vpo=-20V, t=2ms et
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T=20002ms, 1’électrode de grille recoit également le signal incident. L’allure du niveau
haut de la courbe est approximée par une somme de deux exponentielles de constantes
de temps 71 = 183s et 75 ~ 2395s. Dans une synapse biologique ayant subi une forte
dépression, l'allure du recouvrement de 'amplitude du potentiel post-synaptique vers
sa valeur initiale est approximée par une somme de deux exponentielles de constantes
de temps 71=0,746s et 9=8,47s. Bien que les valeurs des constantes de temps soient
différentes dans chaque cas, nous observons une analogie entre les dynamiques de notre
dispositif et la synapse biologique.
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F1G. 5.7 — Réponse du dispositif aprés programmation a une tension Vp de -50V pendant t p=20s. Le
signal incident est de tension basse Vp1=0V et de tension haute Vp2=-20V avec t=2ms et T=20002ms.
L’électrode de grille regoit ce méme signal incident. Le courant I;s mesuré est normalisé par rapport
au courant initial avant programmation du dispositif. La courbe enveloppe est approximée par deux
exponentielles de constantes de temps 183s et 2395s.

5.3.2 Comportement synaptique facilitateur ou dépressif

Nous observons pour nos dispositifs un comportement de synapse facilitatrice ou
dépressive, selon la valeur de la tension de programmation appliquée sur 1’électrode de
grille.

Ainsi apreés 'application d’une tension de programmation Vp=-50V, nous observons
que le niveau moyen du courant I;; présente une allure croissante en valeur absolue.
Nous obtenons alors un comportement de synapse facilitatrice (figure 5.8).

Apres Iapplication d’une tension de programmation Vp=+100V, le niveau de courant
moyen présente une allure décroissante en valeur absolue, correspondant & un compor-
tement dépressif (figure 5.9).

Ces comportements sont reproductibles : en appliquant alternativement des tensions
de programmation Vp=-50V et Vp=+100V pour t p=20s, nous retrouvons respective-
ment les comportements facilitateur et dépressif.
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FiG. 5.8 — Courbe représentant la valeur absolue du courant I4s mesuré pour un signal incident Vg
de caractéristiques Vp1=-10V, Vp2=-50V, t=10s et T=20s. La tension Vg appliquée est de -20V.
Cette courbe est acquise aprés programmation du dispositif & Vp=-50V et tp=20s. Le courant I, a
une allure croissante évoquant le comportement d’une synapse facilitatrice.
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F1G. 5.9 — Courbe représentant la valeur absolue du courant I;s mesuré pour un signal incident Vs de
caractéristiques Vp1=-10V, Vp2=-50V, t=10s et T=20s. La tension Vg appliquée est de -20V. Cette
courbe est acquise aprés programmation du dispositif & Vp=+100V et tp=20s. Le courant I;s a une
allure décroissante évoquant le comportement d’une synapse dépressive.
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La figure 5.10 présente en détail I’allure de la courbe acquise sur la synapse facilitatrice.
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FiG. 5.10 — (a) Ce schéma est tracé avec les niveaux de courant mesurés dans la réponse de la
synapse facilitatrice (figure 5.8) au signal incident de caractéristiques Vp1=-10V, Vp2=-50V, t=10s et
T=20s, avec Vg=-20V. Les caractéristiques I45-V4s sont des tracés approximatifs. (b) Agrandissement
a l'origine de la courbe de la figure 5.8.

Considérons le graphe précédent : du point a au point b, on a Vgs=Vp1=-10V; la
tension Vgs appliquée est constante donc le courant diminue progressivement (courbe
rouge) ; simultanément les charges stockées a la surface de l'oxyde relaxent, la carac-
téristique Izs-Vgs évolue donc vers des valeurs de courant plus élevées (fleche orange) ;
pour une configuration identique des électrodes, un phénomene similaire se déroule sur
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les créneaux du point e au point f, et du point i au point j. Du point b au point c
nous passons de la valeur Vpy a la valeur Vps=-50V ; nous nous positionnons donc en
un point de la caractéristique I45-Vgs, qui a relaxé pendant le créneau a b. Ensuite du
point ¢ au point d nous avons Vg =V po=-50V ; comme lors du premier créneau a b,
le courant diminue progressivement ; cependant ici le courant varie peu, et la caracté-
ristique I45-Vgs relaxe faiblement (fléche orange) ; pour une configuration identique des
électrodes, un phénomeéne similaire se déroule sur les créneaux du point g au point h,
du point k au point 1.

A la suite de ce résultat, nous avons particuliérement cherché a obtenir sur d’autres
dispositifs ’allure croissante présentée en figure 5.8. Cependant sur I’ensemble des dis-
positifs étudiés seuls 33% présentent une allure croissante. De plus, ce comportement
facilitateur est obtenu apreés plusieurs étapes de programmation successives a Vp=-50V
et tp—20s.

Nous tracons également les courbes enveloppe des graphes précédents. La courbe
"niveau haut" est obtenue en rejoignant les plus forts courants mesurés sur chacun des
créneaux hauts; la courbe "niveau bas" est obtenue en rejoignant les courants les plus
faibles mesurés sur chacun des créneaux bas. Sur la synapse facilitatrice, les niveaux
haut et bas sont approximés par la somme de deux exponentielles croissantes (figure
5.11). Les constantes de temps sont de 39s et 242s pour le niveau haut, et de 27s et
254s pour le niveau bas. Dans le cas de la synapse dépressive, les niveaux haut et bas
sont approximés par la somme de deux exponentielles décroissantes (figure 5.12). Les
constantes de temps sont de 31s et 264s pour le niveau haut, et 35s et 291s pour le
niveau bas.
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F1G. 5.11 — Courbes enveloppe obtenues sur la réponse de la synapse facilitatrice.
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F1G. 5.12 — Courbes enveloppe obtenues sur la réponse de la synapse dépressive.

Pour comparaison, nous mesurons également la réponse du dispositif, pris dans son
état initial non chargé, & un signal incident identique (figure 5.13). Le niveau moyen
du courant présente une allure décroissante. La courbe de niveau haut est approximée
par la somme de deux exponentielles décroissantes de constantes de temps 93s et 1503s,
celle de niveau bas est approximée par deux exponentielles décroissantes de constantes
de temps 121s et 1744s (figure 5.14). Nous acquérons aussi les courbes de charge pour
Vas=-10V et V35=-50V (V5=-20V) sur le dispositif non chargé (avant programmation).

Elles présentent chacune également deux constantes de temps, soit respectivement 16s
et 250s, et 24s et 379s.
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F1G. 5.13 — Réponse du dispositif pris dans son état initial (non chargé) a un signal créneau de
caractéristiques Vp1=-10V, Vp2=-50V, t=10s et T=20s.
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F1G. 5.14 — Courbes enveloppe du dispositif pris dans son état initial (non chargé) & un signal créneau
de caractéristiques Vp1=-10V, Vpa=-50V, t=10s et T=20s.

N

5.3.3 Plasticité synaptique 4 modulation temporelle relative : Ré-
ponse du systéme suivant son historique

5.3.3.1 Reéponse du dispositif suivant le temps écoulé depuis I’application
d’une tension de -50V

La figure 5.15 présente la réponse d’un dispositif pris dans son état initial non chargé
a un signal d’entrée de caractéristiques Vp1=-5V, Vpa=-30V, t=2s et T=2s, avec Vg
fixée & -20V. Ensuite celui-ci subit une programmation a Vp=-50V pendant une durée
tp=40s. Nous considérons la fin de ’étape de programmation comme ’origine de 'axe
temporel. En appliquant au dispositif un signal identique, a 'instant t; >0, nous obser-
vons que le niveau de courant a diminué (figure 5.16). Ce qui est conforme aux résultats
précédents et a ceux présentés dans le chapitre 4. Sur la figure 5.16 nous reportons
également la courbe obtenue & linstant to >t1. Celle-ci présente un niveau de courant
plus élevé par rapport & celui de la courbe acquise & l'instant t; : le niveau moyen du
courant augmente progressivement apres l’application d’une tension de -50V.

Si Poccurrence d’une impulsion de -50V refléete activité du neurone post synaptique,
alors nous obtenons une dépression a long terme qui dépend de la durée écoulée entre
I'instant ot le neurone post-synaptique a émis un potentiel d’action et l'instant d’arrivée
du train d’impulsion pré-synaptique (figure 5.17).
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F1G. 5.15 — Reéponse du dispositif non sollicité & un signal d’entrée de caractéristiques Vpi=-5V,
Vp2=-30V, t=2s et T=2s. La fréquence est de 0,5 Hz. La tension de grille Vg est fixée a -20V.
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F1G. 5.16 — Réponses du dispositif & un signal incident identique & celui utilisé pour le graphe présenté
en figure 5.15 (Vp1=-5V, Vp2=-30V, Vg=-20V, t=2s et T=2s) aprés lapplication d’une tension de
programmation Vp=-50V pendant tp=20s. Les courbes sont rassemblées sur un méme graphe pour
bien mettre en évidence l'effet de relaxation aprés l’application de la tension de programmation. La

courbe du bas est acquise a linstant t; aprés 'application d’une tension de -50V, celle du haut est
obtenue & l'instant to >t;.
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F1G. 5.17 — La tension de programmation Vp appliquée pendant une durée tp est assimilée a une
rétro propagation de l'activité du neurone post-synaptique. La réponse du dispositif & un signal pré-
synaptique émis a partir de 'instant t1 est fonction du temps qui s’est écoulé depuis 'occurrence d’une
impulsion sur ’électrode de grille.

5.3.3.2 Reéponse du systéme suivant le nombre d’applications de tension de
-50V

Les trois courbes suivantes sont obtenues pour un méme signal incident. Les figures
5.18, 5.19, 5.20 présentent respectivement les réponses acquises sur le dispositif :

1. pris dans son état initial non chargé

2. aprés une premiére application d’une tension de programmation Vp=-50V pen-
dant tp=20s

3. aprés une seconde application de la tension de programmation Vp=-50V pendant
une durée tp=20s également

Nous remarquons que le niveau de courant diminue avec le nombre d’applications de
tension -50V sur l'électrode de grille. En effet & chaque application les nanoparticules
sont de plus en plus chargées.
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F1G. 5.18 — Réponse du dispositif non sollicité & un signal incident de tension basse Vpi1=-5V, de

tension haute Vp2=-30V, et de caractéristiques t=1s et T=1,2s. La tension V¢ est fixée & -20V. La
fréquence est de 0,83 Hz.
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F1G. 5.19 — Réponse du dispositif pour un méme signal incident de fréquence 0,83 Hz, Vg fixée a
-20V, aprés une premiére programmation a Vp=-50V et tp=20s.
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F1G. 5.20 — Réponse du dispositif pour un méme signal incident de fréquence de 0,83 Hz, Vg fixée a
-20V, aprés une seconde programmation & Vp=-50V et tp=20s.

5.4 Discussion

Dans nos mesures expérimentales, le poids synaptique est réalisé par les charges
stockées dans les nanoparticules. Celui-ci se traduit par 'amplitude du courant post-
synaptique (courant drain-source du dispositif) mesuré.

Nous avons d’abord montré que le dispositif pentacéne + nanoparticules présente
une allure croissante ou décroissante du courant mesuré suivant la fréquence du créneau
de tension qui lui est appliqué.

Pour cela notre dispositif est initialement chargé en appliquant une tension de pro-
grammation Vp=-50V pendant tp=20s. Dans le chapitre précédent, nous avons vu
qu’aprés ’application d’une tension de -50V sur I’électrode de grille, les charges s’accu-
mulent dans les nanoparticules a la surface de 'oxyde (figure 4.24). Puis elles relaxent
progressivement provoquant une augmentation du courant mesuré (figure 4.28). Ce com-
portement est observé en figures 5.4 et 5.6.

Cependant chaque impulsion de tension incidente induit également des charges sur le
dispositif. En effet, dans le chapitre précédent nous avons observé un effet capacitif :
pour une configuration de tensions Vg,, Vs appliquée en continu, le courant diminue
au cours du temps (figure 4.16). Si la durée At=T-t est suffisamment faible, les charges
induites par une impulsion compensent complétement la relaxation des charges issues
de la programmation du dispositif. Nous observons alors une diminution de 'amplitude
du courant mesuré (figure 5.5).

Comme dans une synapse biologique, la courbe de recouvrement du courant norma-
lisé, obtenue sur notre dispositif aprés 'application d’une tension de -50V (figure 5.7),
présente une allure approximée par une somme de deux exponentielles. Ces résultats
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montrent des similitudes avec les caractéristiques de plasticité & court terme d’une sy-
napse biologique telles que présentées dans le chapitre 2 dans le modéle proposé par
Varela et al.

Deuxiémement, en utilisant une tension de programmation adéquate, notre dispositif
peut réaliser une synapse dépressive ou facilitatrice.

Tout d’abord, aprés programmation & Vp=-50V pendant tp=20s, le dispositif pré-
sente un comportement facilitateur, nous observons que le niveau moyen du courant
augmente progressivement. Le comportement de synapse facilitatrice obtenu (figure
5.10) s’explique complétement par le déroulement simultané, d’une part de la décharge
du dispositif apres sa programmation, et d’autre part de la charge du dispositif sous
l’application d’une configuration de tension Vs, Vgs.

En figure 5.10, nous constatons que la relaxation des charges est plus importante pour
Vas=Vp1=-10V que pour Vg4, =V pa=-50V. Dans la seconde configuration le dispositif
est en état de saturation. Une barriére de potentiel interdit la présence des charges
positives au voisinage de ’électrode de drain. Les charges stockées dans les nanopar-
ticules situées au voisinage de 1’électrode de drain ont pu y rester piégées, diminuant
ainsi la quantité de charges qui peuvent relaxer pour la conduction. Tandis que quand
Vis=Vp1=-10V, le canal conducteur est formé sur toute la longueur de l'oxyde. En
ce cas les charges stockées dans les nanoparticules au voisinage de ’électrode de drain
peuvent relaxer vers le courant de conduction. La relaxation de la caractéristique Ig,-
Vs vers des valeurs de niveau de courant plus importantes est facilitée.

Ensuite, apres programmation & Vp=+100V pendant tp=20s, le dispositif présente
un comportement dépressif. Nous savons qu’a ’état initial, les nanoparticules sont char-
gées (figure 4.24). Sous effet de I’application d’une tension de +100V, ces charges sont
évacuées des nanoparticules : le niveau de courant augmente. Ensuite les nanoparticules
se chargent progressivement provoquant une diminution du niveau de courant mesuré.
De plus, comme dans le cas de la synapse facilitatrice, le dispositif présente une seconde
dynamique de charges : pour une configuration de tension Vg, Vg4s donnée, le courant
mesuré sur le dispositif diminue progressivement. Ces deux dynamiques de relaxation
de charges vont toutes les deux dans le sens d’une décroissance du niveau de courant
mesureé.

Nous avons noté que l'obtention du comportement facilitateur réclame un état de
charge important. Sur la plupart des dispositifs, plusieurs programmations & Vp=-50V
sont nécessaires avant de pouvoir observer un comportement croissant du niveau moyen
du courant Izs. De plus ce comportement n’est pas systématiquement obtenu sur un
dispositif. L’inhomogénéité des caractéristiques sur un méme échantillon, observée dans
le chapitre précédent, expliquerait la difficulté a obtenir le comportement facilitateur
sur tous les dispositifs.

Dans le tableau 5.1, les constantes de temps mesurées sur les courbes enveloppe des
réponses des synapses facilitatrice et dépressive sont récapitulées. Ces constantes de
temps sont comparées avec celles obtenues sous d’autres conditions expérimentales.
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Constante de| Constante de
temps T, (s) | temps T, (S)

Relaxation aprés application d’'une i i i 5

tension de -50V (cf. chapitre 5) 100-200 +/- 41500-2500 +/- 60

Courbes de charge -

. " V=10V 16 250 +/- 2

du dispositif dans ds

son état initial pour _

V=20V V4 =-50V 24 379 +/- 4
Réponse du Niveau haut | 93 +/- 4 1503 +/- 51
dispositif dans
son état initial Niveau bas 121 +/- 6 1744 +/- 78

Synapse Niveau haut | 30 +/- 10 240 +/- 8
facilitatrice Niveau bas | 27 +/-5 254 +/- 8
Synapse Niveau haut 31+/-1 264 +/- 13
dépressive Niveau bas | 35 +/-2 291 +/- 19

TAB. 5.1 — Récapitulatif sur les constantes de temps mesurées sur le dispositif chargé et non chargé
sous différentes conditions expérimentales.

Les constantes de temps entre la synapse facilitatrice et la synapse dépressive sont
proches. Ceci va dans le sens d’une dynamique de relaxation identique dans les deux cas.
Nous pouvons faire un paralléle entre les mesures statiques présentées dans le chapitre
précédent et les mesures dynamiques obtenues ici. Bien que les différentes acquisitions
n’aient pas été réalisées sur les mémes dispositifs, ni sous les mémes conditions expéri-
mentales, les allures obtenues sont cohérentes. En effet, dans les deux cas les dispositifs
présentent deux constantes de temps : I'une de quelques dizaines de secondes, 'autre
de quelques centaines voir milliers de secondes.

Une autre configuration de fonctionnement consiste a identifier I’application dune
tension de -50V sur I’électrode de grille avec 'occurrence d’une activité du neurone post-
synaptique. Le potentiel d’action émis par le neurone post-synaptique est rétropropagé
vers la synapse. Les résultats présentés en partie 5.3.3.1 et 5.3.3.2 sont cohérents avec
la relaxation du courant apreés ’application d’'une tension de -50V, présentée dans le
chapitre précédent. En ce cas, le poids synaptique correspondant ici & 'amplitude du
courant Izs diminue avec 'occurrence d’une activité post-synaptique et relaxe progres-
sivement vers sa valeur initiale.

Nous avons montré que le niveau moyen des trains d’impulsion de courant est fonc-
tion du temps écoulé entre l'occurrence d’une tension de programmation Vp=-50V sur
I’électrode de grille, et ’arrivée du signal impulsionnel incident. La variation du poids
synaptique pourrait avoir ’allure présenté en figure 5.21 correspondant & une dépression
a long terme.

© 2008 Tous droits réservés. http://www.univ-lille1.fr/bustl



Thése de Christophe Novembre, Lille 1, 2007

Conclusion 131

Variation du
poids synaptique

tet

pre” ‘post

F1G. 5.21 — Changement du poids synaptique en fonction du temps écoulé entre Iinstant ot arrive
le pulse pré-synaptique et celui ol arrive le pulse post-synaptique.

5.5 Conclusion

Nos résultats démontrent la faisabilité d’une synapse dynamique électronique avec
notre dispositif transistor & nanoparticules + pentacéne. Ceci avec différentes configu-
rations des électrodes du dispositif.

Concernant la propriété de dépression a court terme, nous avons remarqué des cor-
respondances entre les résultats expérimentaux obtenus sur les synapses électroniques
et ceux présentés par Varela et al. (chapitre 2, partie 2.3.2.2). En figure 5.5 nous obser-
vons que le niveau de courant atteint une valeur stabilisée. Afin d’approfondir ’étude
de la dépression a court terme, il serait intéressant d’acquérir ’allure de cette amplitude
stabilisée du signal post-synaptique en fonction de la fréquence du signal incident, de
facon a la comparer avec celle présentée par la synapse biologique. D’autre part, nous
pourrions également imposer un signal incident du type train de poisson pour obtenir
des paramétres utilisables dans le modéle proposé par Varela et Abott.

Nous avons aussi démontré un comportement synaptique dépressif ou facilitateur, sui-
vant la tension appliquée sur I’électrode de grille du dispositif. Cependant chacun de ces
comportements se présente & des niveaux de courant qui difféerent entre eux d’environ
un ordre de grandeur. Ceci peut étre corrigé en utilisant des étages successifs sensibles
uniquement aux amplitudes des signaux et non pas aux niveaux de courant moyens
(figure 5.22).

Concernant 1’étude de la plasticité synaptique & modulation temporelle relative, nous
pourrions préciser I'allure de décroissance du poids synaptique en fonction de la durée
At=tpre-tpost (figure 5.21), en mesurant la réponse du dispositif pour plusieurs valeurs de
At. La réalisation d’un circuit démonstrateur composé de deux neurones Integrate&Fire
reliés par notre synapse, démontrant la dépréciation du poids synaptique en fonction
des signaux pré- et post-synaptiques prolongerait notre démonstration.

Les différentes propriétés synaptiques ont été démontrées en utilisant des signaux in-
cidents de caractéristiques différentes entre eux. Il serait intéressant d’homogénéiser les
trois comportements mis en évidence, en utilisant un méme type de signal incident. Un
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F1G. 5.22 — Schéma de principe pour une utilisation du dispositif transistor + nanoparticules en tant
que synapse électronique.

signal incident de caractéristiques Vp1=0V et Vpa=-50V semble étre le plus adapté
(figure 5.23). Par exemple dans nos mesures, la démonstration des propriétés de plas-
ticité synaptique a modulation temporelle relative, est obtenue aprés programmation
du dispositif & une tension Vp=-50V pendant une durée t p=20s. Cette étude pourrait
étre menée sur des impulsions individuelles : établir ’allure de ’amplitude du courant
mesuré en fonction du décalage temporel entre 'instant d’arrivée d’une impulsion de
-50V présentée sur 1’électrode de drain et 'instant d’arrivée d’une impulsion de -50V
sur ’électrode de grille. La valeur des impulsions utilisées sur I’électrode de grille pour-
rait étre plus importante, de facon & compenser la faible durée de programmation tp
inférieure & 20s.

Niveau de courant
7~ dépendant du poids
lss  synaptique

Vds
-50V ou
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-100V ‘ ’ 00V ’
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synaptique synaptique
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eeee—— B ]

Dépression dépendant Dépression dépendant de
de la fréquence du I'activité post-synaptique :
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F1G. 5.23 — Schéma de principe pour une utilisation du dispositif transistor + nanoparticules en tant
que synapse électronique. La dépression post-synaptique liée a l'activité du neurone post-synaptique
est mise en ceuvre par l'occurrence d’'un train d’impulsion émis par le neurone post-synaptique. La
dépression liee a la fréquence du signal incident est mise ceuvre du fait que le signal incident est
acheminé sur le drain et également sur I’électrode de grille.
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Enfin, nous pouvons ici faire la méme remarque que dans le chapitre précédent : en
diminuant les dimensions du dispositif les tensions de fonctionnement seraient moins
grandes. Les constantes de temps mises en jeu seraient également moins importantes.
Nous pourrions alors utiliser des signaux incidents de fréquences plus élevées. Cepen-
dant ’obtention de composants présentant des caractéristiques plus homogénes n’est
pas indispensable. En effet les variations constatées entre les dispositifs ne sont pas un
frein & leur utilisation au sein d’un réseau de neurones.
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Dans ce travail, & partir d'une étude critique des architectures envisageables pour les
nanotechnologies, nous avons démontré la faisabilité d’'une synapse dynamique avec un
dispositif transistor organique possédant des nanoparticules d’or insérées dans le canal
de conduction.

Dans un premier temps nous avons relevé les caractéristiques propres aux objets na-
nométriques. Ainsi leurs techniques de fabrication ont un rendement faible ; les signaux
présentés par ces nanodispositifs montrent un niveau de bruit non négligeable ; les mé-
thodes d’assemblage permettent une précision de placement limitée ; et leurs dimensions
laissent envisager une densité d’intégration élevée.

Dans la littérature nous avons vu que ces propriétés induisent comme problématiques
architecturales principales 'adressage des dispositifs, la prise en compte de la tolérance
aux fautes. Ces problématiques sont traitées par la reconfigurabilité, les architectures
neuronales. Mais nous avons observé que chacune des architectures proposées se situe
dans la continuité des architectures actuelles, en utilisant des solutions pour les adap-
ter aux particularités des nanotechnologies. Deux exceptions cependant : d’une part les
automates cellulaires quantiques (QCA) surtout développés par l'université de Notre
Dame, mais ils ont pour défaut principal la nécessité d’un placement précis des dispo-
sitifs ; d’autre part I’approche "Nanocell" de Tour qui est séduisante car elle combine
un auto-assemblage des dispositifs peu controlé, avec une tolérance aux fautes et une
fonctionnalité obtenues par reconfiguration.

Il nous a paru nécessaire de considérer & la base les architectures envisageables
pour les nanotechnologies, et d’effectuer une comparaison critique de celles-ci en te-
nant compte des propriétés mises en évidence pour les dispositifs nanométriques.

Nous avons counsidéré que les propriétés des nanotechnologies se traduisent en termes
architecturaux principalement par des exigences de régularité, de localité des accés, de
tolérance aux fautes et aux défauts. En considérant ces caractéristiques, nous avons
donc présenté les avantages et inconvénients de plusieurs architectures - 1’architecture
de Von Neumann, les automates cellulaires (dont les QCA sont une classe particuliére),
les architectures reconfigurables, les réseaux de neurones. A l'issue de cette comparai-
son critique nous avons conclu que les réseaux de neurones sont les plus adaptés a une
utilisation des nanotechnologies. En effet 'architecture neuronale répond aux critéres
listés auparavant, et elle dispose d'un champ applicatif non négligeable.

135
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Afin de limiter les effets du bruit apparaissant sur les niveaux de signaux, nous avons
choisi d’utiliser un mode de signalisation temporel entre les unités composant le réseau
de neurones. Un tel mode de signalisation est utilisé dans une classe particuliére d’archi-
tecture neuronale : les réseaux de neurones impulsionnels. Dans une telle architecture
la fonction synaptique a été identifiée comme la fonction critique & mettre en ceuvre.

Nous avons considéré une synapse dynamique, c’est-a-dire que la valeur du poids
synaptique présente une variabilité qui dépend de 'activité du réseau : on parle de plas-
ticité synaptique. Nous en avons décrit les trois phénomenes principaux : la plasticité a
court terme, c’est-a-dire la modulation du poids synaptique en fonction de la fréquence
du signal impulsionnel pré-synaptique; cette plasticité synaptique peut se présenter
dans un mode facilitateur ou dépressif, dans le premier cas le poids synaptique a une
allure croissante et dans ’autre une allure décroissante ; la plasticité synaptique a mo-
dulation temporelle relative, ol le poids synaptique est une fonction de la corrélation
des activités des neurones pré- et post-synaptiques, principalement liée au temps écoulé
entre l'instant d’émission du train d’impulsion pré-synaptique et I'instant d’émission du
train d’impulsion du neurone post-synaptique et a la fréquence de ces signaux.

Nous avons choisi de mettre en ceuvre expérimentalement de telles propriétés de plas-
ticité synaptique. Il a été fait 'hypothése que leur réalisation pourrait bénéficier de phé-
nomeénes originaux apparaissant a l’échelle nanométrique. Pour cela nous nous sommes
fixés sur un dispositif présentant une géométrie de transistor organique avec des nano-
particules d’or insérées dans le canal de conduction. Les nanoparticules en stockant les
charges mettraient en ceuvre le poids synaptique; la relaxation de ces charges permet-
trait de réaliser les propriétés de plasticité synaptique.

Ensuite nous avons procédé a la réalisation technologique de notre dispositif. Plu-
sieurs dispositifs ont été fabriqués sur des wafers composés d’une couche d’isolant SiO4
surmontée de plots d’or espacés d’une distance de 12um.

Nous avons testé plusieurs méthodes de dépot des nanoparticules sur la surface d’iso-
lant comprise entre les électrodes. Le meilleur recouvrement de la surface par les na-
noparticules a été obtenu en fonctionnalisant au préalable la surface d’isolant par une
monocouche de molécules de (3-aminopropyl) trimethoxysilane; et les électrodes d’or
par une monocouche de molécules de 1-8 octanedithiol. Nous avons observé par micro-
scopie électronique que les nanoparticules ainsi déposées ont formé un réseau 2D dans
certaines zones.

Les mesures électriques acquises sur des dispositifs appartenant & cet échantillon
ont mis en évidence un courant de conduction. Pour I'é¢tape de dépot suivante, nous
avons donc choisi un échantillon qui présentait un réseau de nanoparticules moins
compact, mais aucun courant de conduction. Avant de procéder au dépdt de nano-
particules, la surface isolante inter électrodes de cet échantillon avait été recouverte
de (3-aminopropyl) trimethoxysilane comme sur ’échantillon précédent. Par contre les
électrodes d’or avaient été revétues d’'une monocouche de 2-aminoethanethiol. Pour ter-
miner la fabrication de nos dispositifs, cet échantillon a subi un dépodt d’une couche de
pentaceéne.

Puis notre dispositif a été caractérisé électriquement. Les résultats ont été compareés
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avec ceux obtenus sur des dispositifs appartenant & des échantillons témoins : un échan-
tillon ayant subi un dépo6t de nanoparticules sans le dépdt préalable de molécules sur la
surface, et un échantillon n’ayant pas subi de dépot de nanoparticules.

D’abord les grandeurs caractéristiques du dispositif en configuration transistor ont été
mesurées. Nous avons montré que les nanoparticules améliorent la mobilité des porteurs
de charge, la pente sous le seuil, et le niveau de courant. Cependant 'utilisation de
notre dispositif dans un circuit présenterait une consommation accrue car les valeurs de
tension de seuil et de Turn-on voltage sont plus importantes par rapport & un transistor
pentacéne n’ayant subi aucun dépdt de nanoparticules.

Nous avons également montré que les nanoparticules peuvent stocker des charges.
Ainsi un effet mémoire a été mis en évidence sur notre dispositif. En appliquant une
tension adéquate sur l’électrode de grille le niveau de courant drain-source est drasti-
quement diminué, puis relaxe progressivement vers sa valeur initiale. Nous avons donc
obtenu un dispositif combinant les propriétés d’un transistor et celles d’'une mémoire.

Enfin nous avons procédé aux mesures impulsionnelles sur notre dispositif. Nous
avons considéré la tension entre les électrodes de drain et de source comme signal d’en-
trée, et le courant drain-source comme signal de sortie, le poids synaptique étant mis
en ceuvre par la charge stockée dans les nanoparticules. L’électrode de grille permettait
d’une part d’appliquer une tension de fonctionnement au dispositif; et d’autre part de
charger les nanoparticules, ¢’est-a-dire initialiser le poids synaptique du dispositif.

Au cours de plusieurs séries de mesure nous avons cherché a retrouver des compor-
tements de synapse dynamique en appliquant des signaux périodiques sur l'entrée du
dispositif. Généralement nos séries de mesures consistaient & d’abord initialiser le poids
synaptique en appliquant une tension sur I’électrode de grille pendant une durée prédé-
terminée (tension de programmation). Ensuite nous observions ’évolution de ce poids
synaptique en fonction des propriétés du signal incident. Ce poids synaptique était mis
en évidence par les caractéristiques du signal de sortie, c’est-a-dire I'intensité du courant
drain-source mesurée.

Ainsi plusieurs des plasticités synaptiques typiques d’une synapse dynamique ont été
démontrées. Nous avons montré que sous ’application d'un signal d’entrée périodique,
Iintensité du courant drain-source a une allure croissante ou décroissante en fonction
de la fréquence du signal incident. Cette caractéristique est une mise en ceuvre de la
plasticité synaptique & court terme. Nous avons également montré que la réponse du
dispositif & un signal périodique incident varie suivant la valeur de la tension de pro-
grammation initiale. En effet pour un signal de fréquence donnée, si le dispositif a été
programmé par une tension de -50V l'intensité du courant drain-source aura une allure
croissante; par contre si le dispositif a été initialement programmeé par une tension de
+100V, lintensité du courant aura une allure décroissante. Nous pouvons donc réali-
ser une synapse facilitatrice ou dépressive avec le méme dispositif. Enfin nous avons
démontré que le niveau de courant mesuré en réponse a un signal incident périodique
varie en fonction de la durée At écoulée depuis la programmation du dispositif et l'ins-
tant d’arrivée du signal incident. De plus nous avons montré que le niveau de courant
diminue avec le nombre de programmations effectuées sur le dispositif. Si le signal de
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programmation représente une impulsion post-synaptique nous obtenons une plasticité
synaptique & modulation temporelle relative.

Ces différentes propriétés synaptiques démontrées prouvent la faisabilité expérimen-
tale d’une synapse dynamique avec notre dispositif pentacéne + nanoparticules.

Cependant les fréquences du signal impulsionnel d’entrée pourraient étre augmen-
tées, et les constantes de temps présentées par les phénomeénes de plasticité synaptique
pourraient étre diminuées, en utilisant des géométries de dispositifs de dimensions plus
réduites.

De plus, ce travail pourrait étre prolongé par un volet davantage architectural. No-
tamment une perspective intéressante serait l'intégration des parameétres de la synapse
électronique que nous avons fabriquée, au sein d’un modeéle d’architecture de réseau de
neurones impulsionnels. Il faudrait alors considérer le codage de 'information : est-il
plus pertinent de coder l'information dans la fréquence du signal ou dans I'instant d’ar-
rivée d’une impulsion ?

A terme, pour toute proposition architecturale pour les nanotechnologies, se pose la
question de savoir comment avec une telle densité de dispositifs, dissiper la chaleur pro-
duite. En effet si avec les nanotechnologies on peut espérer réduire la consommation
unitaire d’un dispositif, la densité d’intégration atteignable risque de ne pas diminuer
la puissance dissipée globale d'un circuit. D’autre part la logique utilisant 1’état de
charge électronique des dispositifs butera sur la limite thermodynamique fondamentale.
Celle-ci définit une énergie minimale dissipée par toute opération de commutation d’un
dispositif utilisant la charge électronique comme variable d’état [184].

Du point de vue architectural, les calculateurs réversibles tels que les calculateurs adia-
batiques quantiques, sont envisageables pour traiter ces problématiques [185], [186]. Du
point de vue du dispositif on peut également envisager d’utiliser une variable d’état
autre que la charge électronique, telle que le spin d'une particule [187| ou la conforma-
tion d’une molécule [188], [189].
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(Glossaire

AFM e Atomic Force Microscope
AP TS Amino Propyl triethozysilane
CMOS - o Complementary Metal Ozide Semi-conductor
FPGA Field Programmable Gate Array
MEB . e Microscope électronique a balayage
MWV N T Multi Walled Nanotube
N Nanotube de carbone
PDMS polydimethylsilozane
SAM Self-Assembled Monolayer
STM Scanning Tunneling Microscope
SW N T Single Walled Nanotube
MRAM ... Magnetic Random Access Memory
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1 Schéma de la géométrie d’un transistor MOS. Les électrodes de source et de drain sont
des poches de silicium dopé N dans le cas d’un transistor de type N, ou dopé P dans
le cas d’un transistor de type P. Sous l'effet d’une tension appliquée sur ’électrode
de grille, un canal de conduction se forme sous l'isolant de grille. Il est constitué des

porteurs de charges disponibles dans les réservoirs que sont la source et le drain. En

bas sont représentés les symboles des transistors NMOS et PMOS. . . . . . . . .. 1
2 Graphe représentant les longueurs L de I’électrode de grille pour chaque année, obtenu
a partir des valeurs déja atteintes et des projections de 'ITRS [1]. . . . . . . . . . 2

1.1  Schéma d’une structure de graphite [4]. a1 et a2 sont les vecteurs de base du réseau.
En enroulant la feuille pour former un cylindre de fagon a ce que les deux extrémités
d’un vecteur (m,n) du réseau se joignent, on obtient un nanotube (m,n). Les indices
m et n déterminent le diameétre du nanotube et sa chiralité. Ce terme désigne le motif

d’arrangement formé par les atomes de carbone constituant le CNT. . . . . . . . . 6

1.2 (a) Il existe une multitude de motifs possibles, les deux motifs principaux sont dénom-
més armchair (m, m) et zigzag (m, 0). Les autres structures présentant des colonnes
d’hexagone en spirale autour de 'axe du nanotube sont dites chirales. (b) Sur le NT

Zigzag le motif est horizontal, sur le NT Armchair le motif est vertical. . . . . . . . 7

1.3 (a) Modélisation d’un nanotube monoparoi [5]. Ils sont souples, ils peuvent étre tor-
dus, aplatis, s’allonger sans craquer. (b) Modélisation d’un nanotube multiparoi [5].
Distance inter couche d’environ 3.4 A; Il est constaté jusqu’a cinquante couches. Les
NTs multi parois contiennent plus de défauts que les mono parois, ce qui diminue
leurs propriétés. Ils ont une variété d’arrangements possibles qui sont répertoriés. Les
MWNT sont plus faciles a produire. . . . . . . . . . . . . . .. ... 7

1.4 Image au MEB d’un réseau de MWNT [4]. Chaque "tour" est un paquet de MWNT

orientés perpendiculairement & la surface. . . . . . . . . .00 Lo 9
1.5 TImage MEB de nanotubes synthétisés directement entre deux couches métalliques [21]. 10
1.6 Transistor CNT, image au MEB (gauche), & PAFM (droite) [22]. . . . . . . . ... 11

1.7 (a) Image AFM d’une porte logique intramoléculaire, un méme CNT ayant une partie
p et une partie n sert de canal pour deux transistors, la partie non recouverte par du

PMMA a été dopée au potassium. (b) Caractéristique obtenue. [10] . . . . . . . . 12
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(a) Schéma d'un décodeur CNT fabriqué par Javey et al. Les nanotubes croissent dans
le circuit. (b) Image au MEB d’un CNT entre deux électrodes. [25] . . .

(a) 1-La particule métallique est sous forme liquide, le silicium sous forme gazeuse se
dissout dans cette goutte. 2-La croissance commence quand le liquide est saturé en
silicium. Sous condition de la présence de silicium gazeux la croissance continue tant
que la particule est a Pétat liquide [37]. (b) Image de nanofils de phosphure d’indium
InP prise au MEB [36]. . . .

(a) Images au MEB. Vues du dessus de la surface poreuse [38]. (b) Image au microscope

électronique a balayage de nanofils aprés la dissolution de la membrane AAO [39].
Image MEB d’un nanofil croissant a travers un masque de SiOz [40]. . .

(a) Schéma d’un transistor a nanofils. En haut image au microscope électronique a
transmission d’un nanofil de 5 nm de diameétre. (b) Schéma montrant la passivation

des défauts de l'oxyde de silicium [42].

(a) Les valeurs sont en nanomeétre. Le nanofil est composé d'un axe en silicium dopé p,
d’une couche de germanium non dopé, une couche d’oxyde de silicium, et une couche
de germanium dopé. (b) Vue d’ensemble du transistor. Les électrodes de drain et
source sont contactées a la couche de germanium intrinséque. L’électrode de grille est

évaporée sur la couche de germanium dopé p. [49] . .

Caractéristiques I45-V4s pour des tensions de grille de 0, 1, 2 et 3V. En insert en haut
a gauche : les courbes représentent le courant I en fonction de la tension Vgs pour
Vais = 1V. La courbe rouge labellisée par des triangles est acquise quand I’électrode
de grille est assurée par le substrat. La transconductance pour ce dispositif est alors
de 80 nS. La courbe bleue labellisée par des points est acquise quand l'électrode de
grille est assurée par un autre nanofil. La transconductance mesurée est de 280 nS.

En insert en bas a droite : schéma du transistor a nanofil [50].

(a) Image MEB d’une jonction cassée [52]. (b) Schéma d’une mesure par microscopie
a effet tunnel. Les molécules sont insérées dans une monocouche isolante et adressées
par la pointe du STM [53]. . . .

Schéma d’une monocouche auto-assemblée .

Schéma d’un dépo6t par un procédé Langmuir-Blodgett. Le substrat est progressive-
ment retiré de ’eau afin que la monocouche se dépose a sa surface. La barre mobile

permet de controler la densité du film.

Caractéristiques courant-tension d’'une molécule conjuguée dans une jonction cassée.
Typiquement la caractéristique est instable. Mais deux allures sont le plus souvent
observées : une caractéristique asymeétrique (a) ou symétrique (b). Sur les deux courbes
la conduction augmente par pas, a partir d’une certaine valeur elle est croissante et a

peu prés linéaire [68].
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1.19 (a) Molécule de v - (n-hexadecyl) quinolinium tricyanoquinodimethanide, C16Hz3Q-
3CNQ [69]. (b) Schéma d’une diode moléculaire réalisée avec une multicouche Langmuir-
Blodgett sur un substrat en verre, quartz ou silicium. Le dispositif peut étre constitué

d’une seule monocouche [69]. Les pointes sont en alliage de gallium et d'indium. . . 22

1.20 Caracteéristique courant-tension d’un dispositif électrode d’or/monocouche de C16Hs3 Q-
3CNQ/électrode d’or. Le pad d’électrode a une surface de 0,283mm?. Le ratio de
rectification défini par le rapport (courant a Vo)/(courant a -Vg) vaut 27,5. L'effet

rectificateur est perdu au bout de cing cycles [69]. . . . . . . . ..o L 22

1.21 (a) Coupe d’une structure & nanopore. Elle est constituée d’un évidement formé dans
une membrane de nitrure de silicium [56]. (b) Schéma de la partie active de la structure
a nanopore avec des molécules 2’-amino-4-ethynylphenyl-4’- ethynylphenyl-5’-nitro-1-

benzenethiolate entre les deux électrodes d’or [56]. . . . . . . . . . ... ... 23

1.22 Caractéristique I(V) d’une monocouche de molécules contenant des centres redox

nitro-amine sur de l'or & une température de 60 K [67]. . . . . . . . . . . . ... 23
1.23 schéma représentant les deux états de la molécule de rotaxane. . . . . . . . . . . . 24

1.24 (a) Le dispositif mémoire a base de rotaxane est composé d’une couche de molécules
de rotaxane sur du silicium dégénéré déposée par la méthode Langmuir-Blodgett. Une
électrode Aluminium/titane est évaporée sur la monocouche [72]. (b) En trait plein
nous avons la courbe d’un dispositif de rotaxane. On observe le passage d'un état de
basse conductivité a un état de haute conductivité pour une tension de 2 V. L’état de
basse conductivité est retrouvé pour une tension de -2 V. En pointillé nous avons la
courbe obtenue pour un dispositif réalisé avec uniquement la partie fixe de la molécule

de rotaxane. L’effet bistable est bien du & Panneau de la molécule de rotaxane. . . . 24

1.25 Le transistor SET est composé d’une particule métallique appelée ile de Coulomb
comprise entre deux barriéres tunnel. La charge de I'ile de Coulomb est déterminée

par la tension de grille appliquée. . . . . . . . . .. o000 oo 25

1.26 (a) Caracteéristique 145-Vg4s d’un transistor SET. L’allure de la caractéristique dépend
de I’état de charge de l'ile de coulomb. (b) Variation périodique de la tension de seuil
Vr en fonction de 'état de charge de l'ile de Coulomb. . . . . . . . . . . . . .. 25

1.27 Schéma d'un assemblage de nanofils par un procédé microfluidique. A - Un moule
PDMS (composé organique) déposé a la surface forme un canal dans lequel un flux
d’une solution de nanofils va étre réalisé. Les nanofils vont s’organiser parallélement &
la direction du canal. B - En procédant par itération de ce procédé des réseaux croisés

ou crossbars de nanofils peuvent étre formes [46]. . . . . . . . .. . ... L. 27

1.28 (a) Image MEB (échelle 1 um), et schémas d’une porte logique Or réalisée avec deux
diodes p-n a nanofils. (b) Tension de sortie en fonction des quatre niveaux logiques
possibles : (0,0); (0,1); (1,0); (1,1), ou l'entrée logique 0 est 0 V et lentrée logique 1
est D V. L L e e e e e e 28
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1.29 Crossbar Or programmable [83]. Les sorties de la fonction logique Or sont restaurées
par les deux crossbars situés a droite de la figure. Le premier d’entre eux envoie un
signal inversé au crossbar Or suivant, le second restaure le signal mais ne 'inverse
pas. Les électrodes Vpd et Vpu permettent d’isoler le crossbar durant le calcul de la

fonction logique. . . . . . . .. .. e e e e e e 29
1.30 (a) Layout de la Nanofabric avec grossissement d’un cluster. (b) Schéma d’un Nanobloc. 29

1.31 (a) Structure d’un réseau Crossnet. Les fonctions sommatrices du réseau de neurones
sont implantées avec les cellules CMOS (rectangles gris). Les fonctions synaptiques
sont réalisées par des dispositifs moléculaires auto assemblés aux intersections des
nanofils (points verts). Les lignes rouges et bleues représentent respectivement des
axones et des dendrites. Les deux synapses labellisées sont celles qui relient les somas
j et k. Les signes sur les sommas désignent les polarités des entrées-sorties [86]. (b)
Vue latérale d'un circuit CMOL [87]. . . . . . . . . .. ... ... ....... 30

1.32 Caractéristique des cNW-FET aprés modification chimique [88]. (a) Conductance en
fonction de V, avant (bleu) et aprés (rouge) traitement avec du TEA. (b) Histogramme
de la tension de seuil pour trente cNW-FET avant (bleu) et aprés (rouge) traitement
avecdu TEA. . . . . . . . . . e s3]

1.33 (a) Image MEB d'un décodeur 4x4 cNW-FET réalis¢ [88]. (b) Monitoring en temps
réel des signaux en entrée (bleu) et des sorties correspondantes (rouge) du décodeur.
La tension d’alimentation est de 3,5 V et la résistance de charge de 40 MQ [88]. . . . 32

1.34 (a) Décodeur construit avec des nanofils adressables [90]. (b) Nanofil avec son code
d’adressage [90]. . . . . . . . ..o 33

1.35 Schéma représentant le positionnement des nanofils par rapport aux pins de la couche
CMOS. Le crossbar de nanofils fait un faible angle a avec le réseau CMOS. Ceci
permet de pallier aux incertitudes de placement et d’adresser individuellement chaque
nanofil [87]. . . . . . ... oL 33

1.36 Représentation schématique de la propagation en vague des circuits testeurs. La région
noire est testée et configurée en circuit testeur par un testeur extérieur. Puis chaque

région teste et configure un voisin ayant une valeur de gris plus faible [91]. . . . . . 34

1.37 (a) Exemple montrant comment un dispositif défectueux est localisé en utilisant deux
configurations de circuit testeur différents au cours de I’étape 2 [91]. (b) Graphiques
représentant le taux de recouvrement de composants sans défaut. Les labels indiquent
le nombre maximum de défauts que le circuit testeur peut comptabiliser au cours de
Pétape 1 [91]. . . . . . . . o ..o 3D

1.38 Graphique représentant la fraction de pixels stabilisés dans le mauvais état en fonction
de la fraction de dispositifs défectueux du Crossnet. Le réseau implanté est un réseau
de Hopfield. Chaque courbe est labéllisée suivant le nombre de motifs stockés dans le
réseau correspondant [87]. Les courbes en trait plein sont obtenues avec une théorie

analytique, les points proviennent d’une simulation numérique. . . . . . . . . .. . 36
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1.39 (a) Schéma de cellules & quatre points quantiques, la répulsion de coulomb impose

aux électrons d’occuper les coins opposés de la cellule. (b) FilQCA . . . . . ... 37

1.40 (a) Porte majorité : la sortie prend la valeur majoritaire présente aux entrées. (b)
Crossover QCA : Pinformation qui se propage sur la ligne verticale n'interagit pas
avec le fil horizontal. (c) Inverseur QCA : les cellules positionnées a 45 degrés les unes

par rapport aux autres interagissent inversement, leur polarisation est toujours inverse. 37
1.41 Full adder QCA [93] : (a) fil, (b) inverseur, (c) porte majorité, (d) fan-out, (e) crossover. 38

1.42 (a) Schéma d'un registre & décalage QCA et image au MEB du registre a décalage
fabriqué. (b) Fonctionnement d’'un registre a décalage : (a) entrée V;n appliquée au
latchl; (b) horloge Vo1 du latchs ; (c) sortie du latch; mesurée par la tension du dot
D1; (d) horloge V2 décalée en phase appliquée au latchs ; (e) sortie du latchs donnée
par le potentiel dudot D4. . . . . . . . . . .. ..o 39

1.43 Porte logique NAnd réalisée avec une Nanocell. . . . . . . . . ... .. .. ... 40

1.44 TImage MEB de la réalisation expérimentale d’'une Nanocell. L’image du haut présente
cing paires d’électrodes juxtaposées. Le rectangle central est le film discontinu d’or
recouvert de nanofils & certains endroits. L’image du bas est un agrandissement de la
portion centrale. On observe le film d’or discontinu avec un nanofil d’or fixé par des
molécules d’OPE-dithiol. . . . . . . . . . . . . ... .. ... ......... 41

1.45 Caracteéristiques I(V) acquises sur une paire d’électrodes adjacentes. Les courbes a, b

et ¢ sont successivement acquises. La fleche noir indique le sens de balayage. . . . . 41

1.46 (a) Caractéristiques I(V) de la Nanocell avant (a) et aprés (b-d) trois impulsions
de tension de -8 V acquises a une température de 297 K. Les courbes b, ¢ et d sont
respectivement le premier, le second, et le troisiéme balayage acquis aprés ’application
des trois impulsions de tension. Les auteurs observent un effet mémoire & lecture
destructive sur la gamme de fréquence [-4 V, 0 V]. (b) Caractéristiques I(V) de la
Nanocell avant (balayages a-c) et aprés (balayages d-f) trois impulsions de tension de
-8 V acquises a une température de 297 K. L’état de haute conductivité initial (état 0)
est représenté par les courbes a, b, et ¢ qui sont respectivement le premier, le second et
le troisiéme balayage avant I’application des impulsions. L’état de basse conductivité
(état 1) est représenté par les courbes d, e, et f qui sont respectivement le premier,
le second, et le troisiéme balayage acquis apres 'application des trois impulsions de
tension. Les auteurs observent un effet mémoire a lecture non destructive sur la gamme
detension -2 V, 0 V]. . . . . . . .. e 42

2.1 Schéma d’une architecture de Von Neumann. L’unité de contréle et I'unité arithmé-
tique et logique (U.A.L) font partie du module appelé processeur. Les instructions
de controle qui ordonnancent les opérations réalisées par 'U.A.L. sont acquises a un
emplacement en mémoire par I'unité de contrdle. Les données sont échangées entre
I’U.A.L. et espace mémoire qui leur est réservé. Les blocs d’entrées-sorties permettent
a un opérateur extérieur d’entrer des données a ’aide du clavier, et d’afficher des ré-

sultats de calcul sur Pécran. . . . . . . . . . .t v e e e e AT
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2.2 Ce schéma représente I’évolution de la régle 30 a chaque pas de temps. Chaque ligne
est un état de 'automate cellulaire a une dimension. Les états successifs sont présentés
dans leur ordre d’apparition suivant le sens de la fleche verticale. On observe qu’'un

motif triangulaire se répéte réguliérement. . . . . . . . . . ... ... ... ... 49

2.3 Graphe représentant le fonctionnement d’un neurone de McCulloch et Pitt. Les sorties
des neurones S; sont pondérées par des poids synaptiques W;;. Les fleches indiquent
que les poids sont variables. Ces sorties pondérées sont additionnées dans le sommateur
ou soma formant ce qui est appelé la variable d’état. Cette variable d’état constitue
Pentrée de la fonction d’activation. Celle-ci est une fonction non linéaire. Typiquement
dans le cas de neurones binaires, il s’agit de la fonction de Heaviside. Quand la variable

d’état a; atteint un seuil 6; le neurone N; envoie un signal S; en sortie. . . . . . . . 50
2.4 Structure d’une architecture reconfigurable [126], [127]. . . . . . . .. ... ... 5l

2.5 Exemple de 'implantation d’une logique combinatoire sous forme de LUTs : la table de
vérité de la fonction a réaliser est mémorisée dans la LUT. Chaque configuration des
entrées constitue donc 'adresse d’une valeur de la fonction. Cette valeur est ensuite

envoyée en sortie [126]. . . . . . . . . . . . ... ... ... .......... bl
2.6 Schéma d’un interrupteur programmable. . . . . . . . . . . . ... ... .... 52

2.7 Paradigmes de calcul pour les architectures étudiées. Un paradigme de calcul est
divisé en trois niveaux : un modele de programmation, un modeéle d’exécution, et une
implantation matérielle. L’étendue de chaque fleche indique les niveaux pour lesquels
des solutions existent pour une architecture donnée. Les traits pleins désignent les
niveaux qui sont les mieux controlés. Les traits en pointillés signifient que des solutions

sont proposées mais que le niveau n’est pas maitrisé. . . . . . . . . .. ... ... b3
2.8 Schéma d’un neurone biologique [136]. . . . . . . . . ... .. ... ... ... 2D

2.9 Schéma du fonctionnement d’un neurone impulsionnel. Dés que la somme des poten-
tiels post-synaptiques atteint un seuil prédéfini, le neurone envoie un potentiel d’action

sur sa sortie. Il est ensuite dans une zone réfractaire ou il est insensible & ses entrées. 55

2.10 Le potentiel d’action émis peut-étre excitateur ou inhibiteur suivant la nature de la

synapse. Le poids synaptique se traduit par "amplitude de la réponse post-synaptique. 956
2.11 Schéma récapitulatif sur les modéles de neurone impulsionnel . . . . . . . . ... 57

2.12 Schéma d’un neurone formel "Integrate & Fire". Chaque groupement fonctionnel est

entouré en pointillés. . . . . . . . . . . . .. .. . .. .. ... ...... 5T

2.13 Schéma simplifié d’une synapse. L'arrivée d'un potentiel d’action entraine la libération

de neurotransmetteurs. Ceux-ci vont s’appareiller aux récepteurs adéquats. . . . . . 98

2.14 Potentiel post-synaptique d’une synapse en réponse a un train d’impulsions réparties
selon la loi de Poisson ayant pour fréquence moyenne 4 Hz. Les traits pleins sont issus
des mesures expérimentales, les points sont les valeurs obtenues par le modéle de Varela
et al. Nous constatons que quand l'intervalle At est grand, le signal post-synaptique
augmente. Par contre quand 'intervalle At est faible, le signal post-synaptique diminue

S P ¢
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2.15 Réponse d’une synapse a un signal incident de fréquence 10 Hz. Les traits pleins sont
issus des mesures expérimentales, les points sont les valeurs obtenues par le modéle de
Varela et al. Pour une fréquence élevée la synapse présente une dépression. L’amplitude

du potentiel post-synaptique converge vers une valeur stabilisée [144]. . . . . . . . 60

2.16 Recouvrement du signal post-synaptique aprés une dépression induite par un train
d’impulsions incident d’une fréquence constante de 20 Hz. L’amplitude de la réponse
est normalisée par la réponse initiale. Une approximation des données par une expo-
nentielle double est plus proche des données expérimentales qu’une approximation par

une exponentielle simple [144]. . . . . . . .. ... ... ... ... ... ... 60

2.17 Résultats de simulation d’un comportement synaptique. (A) Potentiel post-synaptique
généré par un train d’impulsion incident de fréquence 20 Hz transmis a travers une
synapse dépressive. (B) Méme signal que précédemment mais transmis a travers une

synapse facilitatrice [146]. . . . . . . . . .. ... ... ... .. ... ... 61

2.18 Quand le neurone post-synaptique émet un signal sur sa sortie, celui-ci est également
rétro propagé vers la synapse. L’amplitude du potentiel post-synaptique est fonction
de la durée écoulée entre I'instant o le neurone post-synaptique envoie son signal et

celui ot le neurone pré-synaptique envoie un signal a la synapse. . . . . . . . ... 062

2.19 Exemples de deux régles de plasticités synaptiques présentant des potentiation et
dépression a long terme [151]. En abscisse sont représentées les variations du poids

synaptique. L’axe des ordonnées représente les valeurs tpre-tpost. - . . . . . . . .. 62

2.20 Schéma du circuit de la synapse adaptive proposée par Chicca et al.[156]. Les transis-
tors M3—MB6 et la capacité Cy constituent le bloc facilitateur du circuit synaptique.
Les transistors M11—M14 et la capacité C; implantent le bloc dépressif. . . . . . . 64

3.1 (a) Schéma du dispositif mémoire réalisé par Yang et al. [L60]. Une couche de maté-
riau polymeére (polystyréne+DMA) contenant des nanoparticules encapsulées par des
molécules de dodécanethiol est insérée entre des électrodes en aluminium. (b) Carac-
téristique I-V du dispositif AL/Au-DT NP+DMA+PS/Al Lors du premier balayage
en tension on est dans un état de basse conductivité (1). A partir d’une tension de 6V
on passe a un état de haute conductivité (2). On revient a I’état de basse conductivité

par un balayage en tension inverse (3)[160]. . . . . . . . ... ... ... .... 068

3.2 Schéma du transistor pentacéne avec des nanoparticules enterrées dans le canal conduc-

713 41¢

3.3 On peut modifier la fonctionnalité chimique de la nanoparticule encapsulée par échange

de ligand. R désigne un groupement chimique. . . . . . . . . . ... ... .... 170

3.4 Les électrodes sont définies par lithographie électronique. Les pointes des électrodes
de source et drain font une cinquantaine de nanomeétres. L’électrode de grille une
centaine de nanomeétres. Le gap inter électrodes est de 30 nm. Sato et al. ont déposé
trois nanoparticules encapsulées par des molécules d’alcanedithiol. Sur ce dispositif ils

observent des comportements de blocage de coulomb. . . . . . . ... ... ... 70
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3.5 Les nanoparticules en phase aqueuse sont fixées par des groupements amine -NHs. La
liaison s’effectue sous forme ionique NH4 . Les nanoparticules en phase organique sont
fixées par un groupement thiol -SH. Ce groupement perd un atome d’hydrogéne pour

réaliser une liaison covalente avec la nanoparticule. . . . . . . . . .. . ..o 71

3.6 (a) Les molécules utilisées pour les surfaces d’or sont des molécules & groupement
-SH. La molécule perd un atome d’hydrogéne quand elle s’accroche a la surface. R
désigne un groupement chimique -SH ou -NHs. (b) Les molécules d’accrochage pour
les surfaces d’oxyde de silicium sont des molécules a groupement triméthoxysilane -
Si(OCHas)s. Les atomes d’oxygeéne assurent la liaison avec la surface d’oxyde. R désigne

un groupement chimique -SHou NHo. . . . . . . . . . . ... .o 71

3.7 La surface est recouverte d'une couche d’accrochage puis une monocouche peut-étre
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3.8 Aprés un dépot de nanoparticules en phase aqueuse sur une surface aminée, Sato
obtient un réseau non compact(gauche). Cependant une monocouche de molécules
alcanedithiol sur la surface des nanoparticules peut servir de couche d’accrochage pour
d’autres nanoparticules. Aprés un autre dépot de nanoparticules, on obtient alors un

réseau plus compact (droite). . . . . . . . . . ... L 73

3.9 (a) Schéma de la grille de microscope utilisée de référence G200HS Fine Square Mesh.

(b) Schéma d’un plot d’or sur un échantillon. H=113 pym , B=12 ym, P=125 pym. . . 74
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