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Einleitung

Diese Einleitung soll dem Leser einen Uberblick zu dieser Disser-
tation vermitteln. Dazu wird zuerst der Kern dieser Arbeit - der
Memristor - erldutert und die moglichen Anwendungen, die wir
verfolgen werden aufgezeigt. Anschlieflend werden die einzel-
nen Kapitel mit ihren wichtigsten Ergebnissen zusammengefasst
vorgestellt.

Der Memristor

Der Memristor wurde 1971 von Chua als noch fehlendes, fun-
damentales elektrisches Element postuliert.* Nach seiner Argu-
mentation bleibt bei den bisherigen Elementen wie Widerstand
R, Induktion L und Kapazitit C eine Liicke, die durch die Mem-
ristivitdt M geschlossen wird. In Abbildung 1 werden die Verbin-
dungen zwischen den vier fundamentalen elektrischen Groflen
Spannung U(t), Strom I(t), magnetischem Fluss ¢ und Ladung
q dargestellt. Sie hdngen entweder tiber zeitliche Integrale (rote,
diagonale Pfeile) oder iiber die oben genannten passiven elektri-
schen Bauelemente zusammen (blaue Pfeile). Durch M ist nun
auch die direkte Verbindung von ¢ und g gegeben. Das Wort
Memristor besteht aus einer Kombination der Worte Memory
und Resistor, da es sich anschaulich um einen Widerstand mit
Gedéchtnis handelt. Diese Eigenschaft wird deutlich, wenn man
die folgenden Zusammenhiange betrachtet. Die tiber dem Mem-
ristor anliegende Spannung ist gegeben durch U = R(g) - I(t),
wobei die Ladung nach Abbildung 1 durch g = f I(t) - dt gege-
ben ist. Die Ladung, von welcher der Widerstand abhéngt, wird
durch den Strom bestimmt, der zuvor durch den Memristor ge-
flossen ist. Dadurch kann der Widerstand des Memristors je nach
Stromrichtung erh6ht oder verkleinert werden. Man kann einen
Memristor als Potentiometer begreifen, der sich, abhidngig von
dem geflossenen Strom, selbst regelt. In Abbildung 2 ist eine
gemessene Strom-Spannungs-Kennlinie eines unserer Memristo-
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Abbildung 1: Zusammenhén-
ge von fundamentalen elek-
trischen Grofien und passi-
ven Bauelementen.
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Abbildung 2: Eine gemesse-
ne [-U-Hysterese eines Mem-
ristors auf Tantaloxidbasis.
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ren zu sehen. Die Messung beginnt am Nullpunkt in positiver
Spannungsrichtung und endet dort auch wieder. Im Gegensatz
zum linearen Verlauf eines (konstanten) Ohm’schen Widerstan-
des, offnet sich bei einem Memristor die Hysterese durch die
Widerstandsdnderung. 1976 erweiterte Chua seine Theorie eines
reinen Memristors zu einer Klasse von n memristiven Systemen
mit n Variablen, welche den Zustand des Memristors beschrei-
ben.> Nach dieser Veroffentlichung verschwand der Memristor
aus dem Blickfeld der Forschung, bis Strukov et al. 2008 einen
Memristor auf Titandioxid-Basis prasentierten.3 Seitdem ist die
Anzahl an Veroffentlichungen zu dem Thema rasant angestiegen.
Wobei verschiedene Effekte genutzt werden, um einen Memristor
zu generieren. Als Beispiele dienen hier die von uns genutzte lo-
nendrift der Sauerstofffehlstellen#5 in einer diinnen Barriere, ein
spannungs-/ warme-induzierter Phaseniibergang®? oder elek-
trostatische Effekte® wie eine Schottkybarriere.%°

Anwendungen

Diese selbststandige Widerstandsdanderung macht memristive
Bauteile fiir verschiedene Anwendungen in der Informationstech-
nologie interessant.* Die offensichtlichste Anwendung ist die
Nutzung als nicht-fliichtiger Datenspeicher in Form von ReRAM.*?
Hierfiir muss der Memristor zwei stabile Widerstandniveaus ein-
nehmen koénnen, um die beiden digitalen Zustdnde 1" und "o’
wieder zu geben. In Abbildung 3 werden diese beiden stabilen
Zustdnde gezeigt. Der Widerstand dndert sich ab einer Spannung

100 —
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Abbildung 3: Memristor mit zwei Widerstandniveaus als moglicher digitaler
Datenspeicher.

von ca. 450 mV. Mit Lesepulsen von < 100 mV kann der Speicher
ohne Auswirkungen ausgelesen werden, wihrend Schreibpul-
se von £600mV einen Wechsel zwischen den beiden Niveaus
bewirken.
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Abbildung 4: verschiedene Widerstandniveaus je nach Vorzeichen des vorange-

gangenen Signales als mogliches analoges Bauteil einer neuromorphen Schaltung.
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Abbildung 5: STDP in einem System mit biologischen Neuronen a) und in einem
System mit memristiven Tunnelelementen b).18:19

In dieser Arbeit widmen wir uns neben der Suche nach geeig-
neten Materialen und Herstellungsmethoden der Integration von
memristiven Elementen in neuromorphe Schaltungen. Da sie, wie
Abbildung 4 zeigt, eine Vielzahl von Widerstandsniveaus einneh-
men konnen, diese bis zum nachsten Puls stabil halten und auch
selbststidndig je nach vorhergegangenen Signalen anpassen, sol-
len sie helfen die analoge, synaptische Gewichtung von Signalen
zu realisieren.’>4 Tritt in einem biologischen System kurz nach
einem eingehenden Reiz ein ausgehendes Signal auf, wird ih-
nen ein kausaler Zusammenhang unterstellt und die synaptische
Verbindung verstdrkt. Um diesen Zusammenhang zu bestitigen,
muss das gemeinsame Auftreten mehrfach wiederholt und ge-
gebenenfalls aufgefrischt werden. Dieser Vorgang wird durch
die STDP*> hervorgerufen, welche auch mit memristiven Bau-
elementen bei geeigneter Signalform erreicht werden kann.'6%7
Abbildung 5 zeigt das vergleichbare Verhalten von biologischen
Neuronen und memristiven Tunnelelementen.

Ein einfaches Beispiel dieses Lerneffektes anhand einer Kon-
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ditionierung ist der Pawlow’sche Hund?*® welches auch schon
als neuromorphe Schaltung realisiert wurde.*"** Sein Verhalten
kann anhand von drei Neuronen und zwei synaptischen Ver-
bindungen erkldrt werden.?3-24 Der vereinfachte Aufbau einer
entsprechenden Schaltung und die Verarbeitung der Signale wer-
den in Abbildung 6 dargestellt. Wenn der Hund Futter sieht,
beginnt er Speichel zu produzieren. Das blaue Futtersignal pas-
siert die gute Verbindung der Synapse 1 und erreicht so Neuron 3
als griines Signal in ausreichender Starke, sodass dieses den rot
dargestellten Speichelfluss auslost. Hort der Hund dagegen die
Glocke, erreicht das gelbe Signal aufgrund der schlechten Verbin-
dung durch Synapse 2 Neuron 3 nur als abgeschwéchtes, griines
Signal, sodass kein Speichel produziert wird. In der Lernphase
treten dann der Futter- und Glocken-Reiz gleichzeitig auf. Der
Speichelfluss wird zwar durch den Futterreiz hervorgerufen, da
er jedoch auch direkt mit dem Glockenreiz auftritt wird die Ver-
bindung von Synapse 2 mit jedem Signal aufgewertet, auf wel-
ches der Speichelfluss folgt. Die Ursache hierfiir liegt in einem
positiven Spike-timing. Nach einer ausreichenden Lernphase
wurde die Verbindung iiber die Synapse 2 so verstérkt, dass der
Glockenreiz ebenso wie der Futterreiz fiir sich allein geniigt, um
den Speichelfluss zu starten.
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Abbildung 6: a) Schaltbild fiir den Pawlow’schen Hund b) Verarbeitung der blauen und gelben Ausgangssignale
zum griinen Eingangssignal und ihre Auswirkungen als rotes neues Ausgangssignal.>>

14



Zusammenfassung der Kapitel

Tantaloxid basierte Memristoren In diesem Kapitel werden Mem-
ristoren beschrieben, die aus einer diinnen Tantaloxidbarriere
bestehen, welche zwischen einer Tantal- und einer Palladium-
Schicht liegt. Die Schichten werden mittels Sputterdeposition
aufgetragen. Durch die unterschiedlichen Elektrodenmaterialien
wird eine Asymmetrie zwischen den Barrierengrenzfldchen er-
zeugt, wodurch der Memristor bipolar geschaltet werden kann.
Es werden zwei Herstellungsmethoden fiir die Barriere aufge-
zeigt. Zuerst wurden Memristoren charakterisiert, deren Barrie-
ren mittels Plasmaoxidation eines diinnen Tantalfilms hergestellt
wurden. Hier wurde eine mogliche Abhéngigkeit des Schaltver-
haltens von der Sauerstoffkonzentration in der Barriere unter-
sucht. Die Messungen deuten auf ein Maximum der Schalthéhe
von 140 % bei einer Oxidationszeit von 150 — 200s hin. Bei der
zweiten Methode wurde die Barriere durch Reaktivsputtern un-
ter Sauerstoffatmosphére hergestellt. Bei dieser Methode konnte
das resistive Schalten auf bis zu 245 % gesteigert werden. AufSer-
dem ist diese Methode besser fiir die Anwendung im zweiten
Kapitel geeignet, da durch die Plasmaoxidation schon bestehende
elektrische Bauteile eines neuromorphen Chips zerstort werden
kénnten. Bei Elementen mit deutlich kleineren lateralen Aus-
mafen® auf einem solchen Chip, haben wir sogar einen Effekt
von 500 % gemessen. Bei einem Vergleich der in unserer Gruppe
untersuchten Materialien, stellt sich Tantaloxid gegeniiber Ma-
gnesiumoxid und Bariumtitanat als iiberlegen heraus, was die
relevanten Aspekte wie Effekthohe und Vorraussetzungen bei
Anwendungen betrifft.

Integration in neuromorphe Schaltungen In diesem Kapitel wird
der erfolgreiche Weg beschrieben, unsere Memristoren auf einen
in Abbildung 7 gezeigten CMOS-Chip mit bestehenden neuro-
morphen Schaltungen aufzubringen. Dabei werden der relevan-
te Teil des Chipaufbaus sowie diverse Schritte der Elektronen-
strahllithographie, des FIB-Frédsens, sowie andere notwendige
Vorkehrungen erldutert. Der Chip wurde von der AG Neuromor-
phic Behaving Systems unter Elisabetta Chicca in Anlehnung an ein
Design von Indiveri et al.?7 entworfen. Die untere Elektrode des
Memristors wurde direkt auf eine Leiterbahn des Chips gesetzt
und somit tiber diesen kontaktiert. Die auf die Chips aufgetrage-
nen Memristoren erreichen Schaltamplituden von bis zu 500 %
und koénnen auch, dhnlich dem Verhalten von Synapsen, meh-
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Abbildung 7: CMOS-Chip
mit neuromorphen Schaltun-
gen.
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130
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Abbildung 8: a) Muster der
zum Wachsum vorgegebe-
nen Stellen und Pfade, b)
einzeln aufgewachsene mit-
einander verbundene Neuro-

nen.

rere Widerstandplateaus einnehmen. Durch diese Eigenschaft
sollen sie die synaptische Gewichtung eines Signals in die Schal-
tung integrieren.?® Des Weiteren werden Simulationen unserer
Memristoren gezeigt. Zudem werden die Vorteile des analogen
Verhaltens unserer Memristoren gegeniiber digitalen Bauteilen
bei der Erzeugung von Synapsen dhnlichen Verbindungen dar-
gelegt. So kann bei geeigneter Wahl der Signalform eine STDP>9
erreicht werden, die dem Verhalten von biologischen neuronalen
Netzen entspricht.

Hypbride neuronale Netzwerke Im dritten Kapitel geht es nicht um
die Nachbildung von neuromorphen Verbindungen, sondern
um Vorarbeiten fiir die Einbindung von biologischen Neuronen
in elektrische Schaltkreise. Dafiir wurden topologische sowie
chemische Modifizierungen von Oberflichen untersucht, um
das Anwachsen und Ausbilden von Neuronen zu manipulieren.
Wihrend topologische Verdnderungen auf die Neuronen kaum
Auswirkungen hatten, lielen die Neuronen sich durch chemi-
sche Prakursoren beeinflussen. Abbildung 8 zeigt, wie mittels
optischer Lithographie Stellen und Pfade vorgegeben wurden,
an denen die Neuronen entlang wachsen konnten. Es gelang
einzelne Neuronen gezielt aufwachsen zu lassen und die Wachs-
tumsrichtung ihrer Axone zu anderen Neuronen vorzugeben.
Aufierdem wurde ein Aufbau entworfen, um die Signale der ein-
zelnen Neuronen zu detektieren und durch eine neue Messbox
in ein neuromorphes Netz zu integrieren. Erste Tests sind hier
positiv verlaufen.
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Tantaloxid basierte Memristoren

Das erste memristive Schalten in unserer Arbeitsgruppe wur-
de mit Barrieren aus MgO gemessen.3%3" Es handelte sich um
TMR-Elemente3* deren obere und untere Elektrode aus der ferro-
magnetischen Verbindung Co4gFe B,y bestanden. Diese Elemen-
te konnten sowohl magnetisch als auch strominduziert geschaltet
werden. Diese Eigenschaften werden in Abbildung 9 gezeigt, wo
jeweils die rechte Halfte von zwei memristiven Loops zu sehen
ist. Der blaue Loop hat einen geringeren absoluten Widerstand,
da hier die Magnetisierung der ferromagnetischen Elektroden
parallel ist. Bei dem schwarzen Loop ist sie dagegen antipar-
allel, sodass er einen hoheren Widerstand aufweist. Wahrend
bei dem magnetischen Schalten lediglich zwischen zwei Zustan-
den gewechselt wird, also ein binédres System vorliegt, kann der
Widerstand beim strominduzierten Schalten kontinuierlich, al-
so analog, verdndert werden. Aulerdem konnte an ihnen das
STDP-Verhalten33 der memristiven Elemente gezeigt werden.3435
Dieses Verhalten haben sie mit biologischen Synapsen gemein.3°
Auf diese Eigenschaft wird im Teil Analog vs. Bindr ausfiihrli-
cher eingegangen. An diesen MgO basierten Memristoren wur-
de gezeigt, dass Memristoren grundsétzlich alle Eigenschaften
haben, um synaptische Verbindungen zu simulieren. Mit den
MgO-Barrieren wurde jedoch nur eine Schaltamplitude von ma-
ximal 8 % erreicht, sodass mit anderen Materialien ein hoheres
Schaltverhalten erreicht werden soll, ohne dabei auf die anderen
Eigenschaften zu verzichten. Hier ist Tantaloxid als Barrierenma-
terial ein sehr interessanter Kandidat.

Memristoren aus einem einfachen 3-Schichtsystem, deren Bar-
riere aus Tantaloxid besteht, haben vielversprechende Eigenschaf-
ten gezeigt. So wurde zwischen zwei Zustinden ofter als 100
mal stabil geschaltet.37 Fiir diese Schaltvorgdnge wurden Zeiten
in der Grofenordnung von 100 ps erreicht,3® und die benétig-
te Energie pro Schaltvorgang liegt je nach Richtung zwischen
0.1 und 13 p].39 Auflerdem sind sie relativ einfach und giinstig

39 P Krzysteczko et al. J.
Magn. Magn. Mater. 321
(2009) 144

31 P Krzysteczko et al. Appl.
Phys. Lett. 95 (2009) 112508
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Abbildung 9: Jeweils die rech-
te Halfte von zwei memristi-
ven Loops mit anti-/paralle-
ler Ausrichtung der Magneti-
sierungen der Elektroden.3*
33 STDP: engl. fiir Pulszeit
abhéngige Plastizitat

34 P Krzysteczko et al. Adv.
Mater. 24 (2012) 762

35 A Thomas. J. Phys. D:
Appl. Phys. 46 (2013) 093001
36 G Bi und M Poo. J. Neuro-
sci. 18 (1998) 10464

37 ] ] Yang et al. Appl. Phys.
Lett. 97 (2010) 232102

38 A C Torrezan et al. Nano-
tech. 22 (2011) 485203

39 J P Strachan et al. Nano-
tech. 22 (2011) 505402
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Abbildung 11: Tunnelkennli-
nie einer Probe mit 4.7 nm-
Barriere.

herzustellen, was einer spéteren technischen Anwendung sehr
entgegen kommt.

In unserem Fall findet memristives Schalten durch positiv
geladene Sauerstofffehlstellen in der Barriere statt, die sich vor
allem an der Grenzfliche zur unedlen Tantalelektrode befinden,
was in Abbildung 10a) dargestellt ist. Wird nun ein ausreichend
starkes E-Feld4® mit der Tantalelektrode als Kathode angelegt,
werden an der oberen Grenzfldche Fehlstellen generiert, wodurch
es zu einer Zone mit erhohter Fehlstellen- bzw. einer reduzierten
Sauerstoffkonzentration kommt, die sich in die Barriere ausdehnt.
Die Fehlstellen wirken wie eine Dotierung, sodass die Barriere
ab einer gewissen Konzentration in dem entsprechenden Bereich
leitend wird. Dadurch nimmt die effektive Barrierendicke ab und
der Widerstand wird reduziert, wie Abbildung 10b) zeigt. Wird
ein entgegengesetztes E-Feld angelegt, wandern die Fehlstellen
wieder dem Feld folgend aus der Barriere heraus zur Tantalelek-
trode und die Barriere hat wieder ihre urspriingliche Effektivitat.

Die Memristoren der oben genannten Gruppen von Yang,
Torrezan und Strachan et al., bestehen aus einer Platinbodenelek-
trode, einer Tantaltopelektrode und einer Tantaloxidbarriere von
7 - 18 nm. Bei derartigen Barrierendicken findet das quantenme-
chanische Tunneln der Elektronen nahezu nicht mehr statt, da
die Tunnelwahrscheinlichkeit exponentiell mit der Oxidschicht-
dicke abnimmt. In diesen Barrieren werden, je nach Spannungs-
richtung, leitende Filamente*" generiert bzw. zurtick gebildet,
wodurch das Schalten entsteht.4* In dieser Arbeit wurde mit
memristiven Schichtsystemen gearbeitet, deren Tantaloxidbarrie-
ren, je nach Herstellungsmethode, nominell zwischen 2.0 und
4.7nm liegen. Die in Abbildung 10 dargestellte effektive Barriere-
dicke liegt zwischen 1.3 und 3.0 nm. Bei diesen Barrierendicken
ist ein Tunnelstrom festzustellen. Ein Vorteil der memristiven
Tunnelbarrieren ist die Moglichkeit, sie mit ferromagnetischen
Elektroden zu versehen und sie so mit dem TMR-Effekt*3 zu
kombinieren. Dadurch erhilt man eine zusatzliche Moglichkeit,
den Widerstand zu beeinflussen.4#45 Auflerdem reichen schon
geringere Spannungen aus, um einen Strom und seine Anderung
zu messen. In Abbildung 11 ist die I-U-Kennlinie4® einer Probe
mit einer Barriere von nominell 4.7 nm zu sehen. Die kubische
Abhingigkeit des Tunnelstroms von der angelegten Spannung ist
deutlich zu erkennen, obwohl bei dieser Schichtdicke kein Tunnel-
strom mehr messbar sein sollte. Da der Tunneleffekt exponentiell
mit der Barrierendicke abnimmt, muss die tatsichliche effektive
Barriere diinner sein. Die Ursachen dieser Differenz der Schicht-
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dicken sowie mogliche Mechanismen, die bei Tunnelbarrieren
das memristive Schalten dominieren, werden spéter in diesem
Kapitel diskutiert.

Herstellungsmethoden

Es wurden zwei Schichtsysteme mit jeweils vertauschten 10 nm
dicken Boden- und Topelektroden hergestellt. Sie sind in Abbil-
dung 12 zu sehen. Durch die unterschiedlichen Elektrodenmate-
rialien aus unedlem Tantal und edlem Palladium, konnten zwei
verschiedene Grenzflachen der Barriere erzeugt werden, um ein
memristives Schalten zu erreichen.4” Je nach Herstellungsmetho-
de der Barriere, Elektrodenmaterial und Position der Elektroden
reagieren die Grenzfldchen unterschiedlich auf ein angelegtes
E-Feld, was bei den Resultaten gezeigt wird. Die Topkontakte der
memristiven Elemente bestehen aus einer 5 nm-Tantal- und 60
nm-Goldschicht. Das inerte Gold schiitzt das Element vor Sauer-
stoff und erlaubt eine Kontaktierung mittels Gold-Bonddréhten
bzw. -nadeln. Das Tantal dient lediglich zur besseren Haftung des
Goldes. Eine 5 nm-Tantalschicht liegt wieder als Haftvermittler
direkt auf dem SiO,-Wafer. Darauf folgen 20 nm Palladium als
Zuleitung sowie noch einmal 3 nm Tantal als hilfreiche Kontrast-
schicht fiir die Probenherstellung.

Die diinnen Schichten wurden im Magnetron Sputter Ver-
fahren*® aufgetragen. Der Basisdruck lag bei 1 - 3 X 107 mbar.
Waihrend dieser Arbeit wurden zwei verschiedene Verfahren an-
gewendet, um die Tunnelbarriere herzustellen. Die beiden Metho-
den werden in den folgenden Abschnitten erldutert und anschlie-
fiend miteinander verglichen. Strukturiert werden die Proben
mittels optischer, oder je nach Gréfienordnung auch mittels Elek-
tronenstrahl Lithographie, kombiniert mit Argonionenétzen und
dem lift-off-Verfahren.495°

Plasma-Oxidation

Die Herstellung der Barriere mittels Oxidation durch Sauerstoff-
plasma wurde zuerst angewendet, da es in unserer Arbeitsgrup-
pe gute Erfahrungen fiir Tunnelbarrieren aus Aluminiumoxid
gab, die auf diese Weise entstanden sind. Die Arbeitsschritte fiir
die Memristorenstacks>' werden in Abbildung 13 gezeigt. Zuerst
wurde die untere Halfte des Stacks mit einem zusatzlichen 1.5
- 2nm (je nach erwiinschter Barrierendicke) diinnen Tantalfilm
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Abbildung 15: Elektronen-
fluss bei entsprechend ange-
legter Spannung.
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Abbildung 16: rot: angelegte
Schreib-Spannung, schwarz:
Lese-Puls fiir Widerstands-
messung.
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Abbildung 13: a) untere Zuleitung und (Palladium-)Elektrode mit diinnem Tan-
talfilm, b) Plasmaoxidation zur Barriere in c), d) kompletter Stack einschliefSlich
oberer (Tantal-)Elektrode mit Kontaktpads.

gesputtert. Anschlieflend wurde die Probe in einer Oxidations-
kammer mit Sauerstoffplasma beschossen, wodurch der Tantal-
film durchoxidiert wurde. Die Eindringtiefe des Plasmas wur-
de tiber die Beschleunigungsspannung des Plasmas gesteuert,
wihrend die Oxidationszeit die spatere Sauerstoffkonzentration
in der Barriere bestimmte.5* Nach der Oxidation wurden dann
die Top-Elektrode und die Kontaktpads gesputtert. Der gesamte
Sputter- und Oxidationsprozess passierte ohne Vakuumbruch,
um eine unkontrollierte Oxidation bzw. Kontamination zu ver-
hindern. Das Plasma wurde mit =10V bzw. —80 V auf die Probe
beschleunigt, woraus eine Barrierendicke von 3.6 nm bzw. 4.7 nm
entstand.

Messmethoden

In Abbildung 14 sind in a) eine I-U-Hysterese und in b) die daraus
resultierende R-U-Hysterese53 dargestellt. Die Plasmaoxidation
dauerte 200 s und fand unter einer Beschleunigungsspannung
von —80V statt. Dadurch entstand ein Stack wie in Abbildung
12a) mit einer Barrieredicke von 4.7 nm. Bei jeder Messung war
die untere Elektrode geerdet, sodass die Elektronen bei einer po-
sitiven Spannung den Stack geméf: dem roten Pfeil in Abbildung
15 von unten nach oben durchqueren. Die Spannung wurde bei
den Messungen stets von 0V ausgehend zuerst in positiver Rich-
tung schrittweise gedndert.5* Diese positiven Spannungspulse
werden durch die roten Pulse in Abbildung 16 dargestellt. Sie
dauern jeweils 200 ms an. Diese Pulse werden auch Schreibpulse
genannt, da sie ab einer gewissen Spannung den Widerstand des
Memristors dndern, ihn also schreiben. Um den absoluten Wider-
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Abbildung 14: Zeitgleich gemessene a) I-U-Hysterese und b) R-U-Hysterese einer
Probe mit 200 s Oxidationszeit und 4.7 nm Barriere. a) Strom zu roten Spannungs-
pulsen aus Abbildung 16 und b) absoluter Widerstand, der iiber den Strom von
den schwarzen Spannungspulsen aus Abbildung 16 bestimmt wird.

stand in Abbildung 14b) zu bestimmen wurde, wie in Abbildung
16 gezeigt, nach jedem roten Schreibpuls mit variabler Spannung
ein schwarzer Lesepuls von 10 mV angelegt. Das durch die Le-
sepulse generierte E-Feld ist zu schwach, um eine memristive
Anderung zu erzeugen.

Sauerstoffkonzentrationen

Durch das nachtrégliche Oxidieren eines Tantalfilms konnte ei-
ne eventuelle Abhangigkeit des memristiven Schaltens von der
Sauerstoff- und somit auch der Fehlstellenkonzentration in der
Barriere untersucht werden. So wurden Proben mit Oxidations-
zeiten von 50 s bis 400 s getestet. Die Strom-Spannungs-Kurven
werden in Abbildung 17 gezeigt.55 Wie sich das Schaltverhal-
ten der gezeigten Proben mit der Oxidationszeit dndert, sieht
man in Abbildung 18. Die Widerstandsanderung liegt meist um
25 %. Bei Oxidationszeiten von 150 s bzw. 200 s steigt sie jedoch
auf 90 % bzw. 140 %. Auflerdem zeigen die Kurven der 50 s und
der 400 s -Probe verglichen mit den anderen ein relativ kleines
Signal-Rausch-Verhdltnis. Das unterschiedliche Schaltverhalten
deutet darauf hin, dass sowohl ein Mangel als auch ein Uber-
schuss an Sauerstoff das resistive Verhalten negativ beeinflussen
kann. In Abbildung 19 ist die relative Anderung® von d - /¢,
den Barrierenparametern Dicke (d) und Hohe (¢), von denen die
Tunnelwahrscheinlickeit T o exp (—% - d+2m - (¢ — E)) abhéngt,
dargestellt. Die Werte wurden durch Brinkmanfits ermittelt.57
Die stdrksten Verdnderungen werden bei Oxidationszeiten von
150 s bzw. 200 s beobachtet, welche auch das stiarkste resistive
Schalten aufweisen. Da sich die Barriere wahrend einer Messung
verdndert, ist ein Brinkmanfit zur Bestimmung der absoluten
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sitiver und die blaue Kurve
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Abbildung 18: Relatives resi-
stives Schalten in Abhéngig-
keit der Oxidationszeit.
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Abbildung 19: rel. Anderun-
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Abbildung 17: Strom-Spannungs-Kurven nach Oxidationszeiten. Die Zeitabhan-
gigkeit des Schaltverhaltens wird in Abbildung 18 dargestellt. Die unterschied-
lichen Loopoffnungen zeigen hier schon ein deutliches Maximum bei 200 bzw.
150 s gegeniiber den anderen Oxidationszeiten, welche nur leicht variieren.
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Schichtdicke aus einer I-U-Kurve nicht geeignet. Daher wurde
der Mittelwert von beiden Kurven des vollstindigen Loops>® aus
Abbildung 17 mit roter Hin- und blauer Riickrichtung gebildet.
Die Resultate sind als rote Kurve in Abbildung 20 zu sehen. Die
schwarze Konstante von 4.7 nm zeigt die nominelle Barrieren-
dicke, die mittels XRR> an Eichproben bestimmt wurde. Die
effektive Barrierendicke variiert zwischen 1.1 und 1.9 nm. Dabei
ist kein Trend in Abhéngigkeit zur Oxidationszeit zu erkennen.
Auflerdem kommt es auch auf derselben Probe bei verschiede-
nen Tunnelelementen zu Unterschieden der maximalen Strome
bei 0.6 V, die bis zu 2 Gréfsenordnungen betragen. Diese Unter-
schiede und die Differenz zwischen effektiver und nomineller
Barrierendicke deuten auf raue Grenzfldchen der Barriere hin.
Diese Rauigkeit liegt im Bereich der Differenz von nomineller
und effektiver Dicke, also bei 2.7 bis 3.6 nm. Rauigkeitsmessun-
gen der oberen Grenzflache mit einem AFM® haben gezeigt,
dass das RMS®! ihrer Rauheit um 0.6 nm liegt. Daher muss die
untere Grenzfldche deutlich rauer sein. Dies lasst sich durch die
Herstellungsart der Barriere erkldren. Die beschleunigten Sauer-
stoffionen des Plasmas dringen in die Probe ein. Die maximale
Eindringtiefe wird dabei durch die Beschleunigungsspannung
vorgegeben. Zwar haben Eichmessungen ergeben, dass Sauer-
stoffplasma, das mit ~80 V auf die Probe beschleunigt wird, aus
einem 2nm diinnem Tantalfilm eine 4.7 nm-Barriere generieren,
jedoch nimmt die Sauerstoffkonzentration anscheinend mit wach-
sender Eindringtiefe ab. Dadurch entstehen in der Barriere Be-
reiche an der unteren Grenzfliche, die leitend sind und so die
effektive Barrierendicke herab setzen. Da das Tantaloxid eine
amorphe Schicht bildet, werden diese leitenden Bereiche mit ver-
ringerter Sauerstoffkonzentration im XRR nicht erkannt. Dass
die effektive Barrierendicke auch mit steigender Oxidationszeit
nicht zunimmt, kann durch einen zunehmenden Sauerstoffio-
neniiberschuss im oberen Teil der Barriere erkldrt werden. Die
steigende Zahl an Anionen lddt die Barriere negativ auf, sodass
die zusatzlichen Sauerstoffionen abgebremst werden und so im
oberen Teil der Barriere bleiben.

Inverse Elektroden

Um zu untersuchen, ob die Schaltrichtung tatsdchlich von den ver-
schiedenen Elektrodenmaterialien abhdngt, wurden Vergleichs-
messungen mit vertauschten Tantal- und Palladiumelektroden
durchgefiihrt. Hierzu wurden fiir die untere Elektrode 12nm
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Abbildung 20: rot: Mittel-
wert der eff. Barrierendicke
aus Brinkmanfits, schwarz:
durch XRR bestimmte Dicke
aus Eichproben.

58 loop: engl. Kreis, hier
geschlossene Messkurve
mit gleichem Start- und
Endpunkt

59 XRR: engl. X-Ray reflecto-
metry; Rontgenreflektome-
trie

60 AFM: engl. Atomic Force
Microscope; Rasterkraft
Mikroskop

61 RMS: engl. Root Mean
Square; quadratisches Mittel,
hier bei einer Messfldache
von 1 pm?



62 Oxidationszeiten von
150s bzw. 200 s

Tantal gesputtert, von denen die oberen 2 nm unter den gleichen
Bedingungen wie der 1.5 - 2nm dicke Tantalfilm in Abbildung
13 oxidiert wurden.®? Anschliefend wurde das Palladium direkt
auf die Barriere gesputtert. Die Lithographieschritte, die Kon-
taktzuleitungen, sowie die Elementmafie entsprechen denen der
urspriinglichen Proben. Zwei Beispielloops sind in Abbildung
21 zu sehen. Der Mittelwert der jeweiligen Barrierendicke wur-
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Abbildung 21: I-U-loops mit vertauschten Elektroden mit Oxidationszeiten von
150 s bzw. 200s.

de wieder durch Brinkmanfits ermittelt. Die Dicken betragen
1.9nm bzw. 1.7 nm, liegen also im gleichen Bereich wie bei den
urspriinglichen Proben. Das memristive Schalten betragt 33 %
bzw. 20 %. Damit liegt es zwar unter dem hohen Schaltverhalten
der Vergleichsproben mit den gleichen Oxidationszeiten, aber im-
mer noch im Bereich der Proben mit den lingeren bzw. kiirzeren
Oxidationszeiten. Es fallt jedoch auf, dass sich das Vorzeichen
des Schaltens dndert. So nimmt bei diesen Proben der Wider-
stand bei positiver Spannung ab, wéahrend er bei den Proben mit
urspriinglicher Elektrodenanordnung bei positiver Spannung
zunimmt. Die Lage der aktiven Grenzfliche hingt also von dem
Elektrodenmaterial ab und wird nicht von der Oxidation beein-
flusst.

Widerstandsniveaus

Eine weitere wichtige Eigenschaft von den untersuchten Memri-
storen ist die Fahigkeit mehrere Widerstandsplateaus auszubil-
den. Im Gegensatz zu herkdmmlichen digitalen Speichermedien,
die nur ein hohes und ein tiefes Widerstandsniveau kennen, kon-
nen diese Memristoren ihren Widerstand schrittweise d&ndern. In
Abbildung 22 werden die Widerstandsplateaus eines Memristors
dargestellt, dessen untere Elektrode aus Tantal und die obere aus
Palladium besteht. Seine Barriere wurde mit einer Oxidationszeit
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Abbildung 22: rot: Widerstand nach Anlegen von 0.6 V, blau: Widerstand nach
Anlegen von -0.6 V, schwarz: Schreib-/Lesepulse.

von 150 s hergestellt. Die schwarz gepunktete Linie stellt die an-
gelegte Spannung dar. Der Widerstand wird bei 10 mV gemessen.
Nach 60s wird alle 130s fiir 10s eine Spannung von 0.6 V (rot)
bzw. -0.6 V (blau) angelegt. Bei den positiven Spannungspulsen
steigt der Widerstand von 1kQ zweimal um 20 % und einmal
um 4 % auf 1.49kQ. Nach einem negativen Puls sinkt der Wi-
derstand um 25 % auf 1.11 kQ. Auf mégliche Anwendungen fiir
diese Eigenschaft wird spéater genauer eingegangen.

Reaktiv-Sputtern in Sauerstoffatmosphdre

Zwar lieSen sich mit der Plasma-Oxidation Tunnelelemente her-
stellen, die schon ein deutliches memristives Verhalten zeigen,
jedoch bringt sie auch einige Nachteile mit sich. So musste die
Probenoberfliche wihrend des Sputter- und Oxidationsprozes-
ses mit dem Probenhalter kontaktiert werden, um ein Aufladen
der Probe durch das geladene Sauerstoffplasma zu verhindern.
Diese Bedingung stellt kein Problem dar, solange die komplette
Oberflache besputtert und oxidiert wird. Werden die Flachen
fiir die memristiven Elemente jedoch schon vor dem Sputtern
definiert, wie es bei dem spéter beschriebenen neuromorphen
Chip der Fall ist, kann diese Bedingung nicht mehr erfiillt wer-
den. Auflerdem konnten mit unseren Mitteln nur Barrieren ab
einer Dicke von 3.6 nm hergestellt werden, deren untere Grenz-
flachen eine hohe Rauigkeit aufweisen. Die Rauigkeit bewirkt
zwar eine Verringerung der effektiven Barrierendicke, was einem
Tunnelstrom zugute kommt, jedoch verschlechtert sie auch die
Reproduzierbarkeit.

Diese Nachteile konnten behoben werden, indem die Tan-
taloxidbarriere unter Sauerstoffatmosphére reaktiv im RF-Ver-
fahren®3 gesputtert wurde. Bei dieser Methode wird bis zur Fer-
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tigstellung des Stacks lediglich gesputtert, was als Nebeneffekt
hat, dass die Probe die komplette Sputterzeit {iber in der gleichen
Vakuumkammer verbleiben kann. Die Stackherstellung wird in
Abbildung 23 schrittweise dargestellt. Zuerst werden die untere

a) b) ) d)
Kontakt
Ta
Ta,05 Ta,0O;
Kontakt Kontakt Kontakt Kontakt

Abbildung 23: a) untere Zuleitung und (Palladium-)Elektrode, b) Sputtern der
Ta,Os-Barriere in Op-Ar-Atmosphére zu c), d) kompletter Stack einschliefSlich
oberer (Tantal-)Elektrode mit Kontaktpads.

Zuleitung und die Elektrode aufgebracht. Anschlieflend wird
die Barriere im RF-Verfahren gesputtert, um ein Oxidieren und
Aufladen des Sputtertargets zu verhindern.®4 Das Mengenver-
héltnis von Argon zu Sauerstoff wahrend des Barrierensputterns
in b) betrdgt 1 : 3 Volumenanteile. Dann werden die obere Elek-
trode und die Kontaktierungen aufgebracht. Auch hier wurden
zusétzlich Proben mit vertauschten Elektroden hergestellt.

In Abbildung 24 sind zwei Loops und ihre Ableitungen dar-
gestellt, die beide auf der gleichen Probe, aber an verschiedenen
Elementen gemessen wurden. Die Messung im Graph 1a) zeigt
ein Schalten von 22 %. Bei ihr beschreiben beide Richtungen eine
Tunnelkennlinie, was man auch an den Ableitungen mit ihren
quadratischen Fits im Graph 1b) erkennen kann. Die Parameter ih-
rer Barriere andern sich nur geringfiigig. So liegt die Anderungs-
rate der Barrierendicke bei 1.7 % und die der Hohe bei 0.3 %. Bei
der Messung 2a) beschreibt lediglich die rote Kurve bis zu einer
angelegten Spannung von 0.5V eine Tunnelkennlinie. Ab diesem
Wert steigt der Strom sprungartig an. Ab einer gewissen Fehlstel-
lenkonzentration beginnen diese sich zu Filamenten anzuordnen,
die wie leitende Kanéle fiir den Strom wirken, was in 2¢) im Ver-
gleich zur Tunnelbarriere in 1c) dargestellt wird.®> Daher zeigt
der Stromverlauf der blauen Riickrichtung keinen Tunnelcharak-
ter und verhilt sich nahezu linear zur angelegten Spannung. Die
leichte umgedrehte Parabel, welche die blaue Ableitung in 2b) be-
schreibt, entsteht dadurch, dass der, mit zunehmender Spannung
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Abbildung 24: I-U-loops in a) mit ihren Ableitungen in b), 1) reine Tunnelbarriere 2) Barriere dndert sich zwischen
tunnelndem und nicht tunnelndem Zustand. Der Unterschied der Fehlstellenkonzentration und -anordnung wird
in den Teilen 1c) und 2c) schematisch abgebildet.

steigende Strom die Filamente erhitzt und sich so der Widerstand

erhoht. Ab einer negativen Spannung von —0.55 V schliefSen sich

die Fialmente wieder, sodass sich die Tunnelbarriere regeneriert

und der Strom bis auf einen Tunnelstrom abfillt. Durch das Ent-
stehen und Schliefsen der Filamente generiert dieses Element ein

memristives Schalten von bis zu 245 %. Da sich dieses Element

nicht im gleichen Mafe zuriick schaltet, hat es, im Gegensatz zu

1), an End- und Startpunkt eine unterschiedliche Steigung, was

sich durch den Sprung bei 0V in der roten Ableitung bemerkbar

macht. Da die blaue Kurve aufgrund der Filamente keine Tun-
nelkennlinie darstellt, ist der Brinkmanfit nicht anwendbar. In

Abbildung 25 ist eine Messung eines weiteren Elementes dieser
Probe abgebildet. Bei dieser Messung sind in a) zwei aufeinan-
derfolgende Loops zu sehen, die nahezu identisch sind und in b)
wieder ihre dazugehérigen Ableitungen mit quadratischen Fits.
Die Barriere dieses Elementes bleibt durch die gesamte Messung
eine Tunnelbarriere deren, Dicke sich jeweils von der roten zur
blauen Kurve um 33 % dndert. Dadurch wird ein memristives
Schalten von 51 % generiert. Die Ableitungen werden nur im Be-
reich zwischen +0.4 V gebildet, da die I-U-Kurven aufgrund der
memristiven Schalteffekte bei grofieren Spannungen von einer
Tunnelkennlinie abweichen, was einen Fit beeinflussen wiirde.
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Abbildung 25: Zwei nahezu identische tunnelnde I-U-loops, in a) mit ihren Ab-
leitungen und quadratischen Fits in b).

Inverse Elektroden

Auch mit dieser Herstellungsmethode wurden Proben herge-
stellt, bei denen die Elektrodenmaterialien vertauscht wurden,
sodass die untere Elektrode aus Tantal und die obere aus Pal-
ladium bestand. In Abbildung 26 sind wieder zwei Loops und
ihre Ableitungen mit jeweils einem quadratischen Fit dargestellt.
Das Element der Messung von 1) beschreibt auch hier eine rei-
ne Tunnelbarriere, die im Vergleich zu den nicht vertauschten
Elektroden deutlich verrauschter ist. Der memristive Effekt be-
trgt hier 30 % bei einer Anderung der Barrierendicke von 11 %.
Allerdings kann man die Hohe dieser Ergebnisse nicht mit de-
nen der “normal” angeordneten Proben aus den Abbildungen
24 und 25 vergleichen, da bei den inversen Proben lediglich bis
zu 500 mV angelegt wurden. Bei hoheren Spannungen kam es
bei den inversen Proben zum dielektrischen Durchbruch der
Barriere, wodurch die Elemente zerstért wurden.®® Bei einem
Durchbruch kommt es anstelle von lokalen, leitenden Filamenten
zu einer massiven Elektronenbewegung, einhergehend mit einem
starken Aufheizen der Barriere. Dadurch werden Barrieren- und
Elektrodenmaterial verschoben, was die Barriere zerstort. Auch
bei dieser Probe gab es schaltende Elemente mit nicht tunneln-
den Barrieren, wie die Ergebnisse von 2) in der unteren Hilfte
von Abbildung 26 zeigen. Diese Barriere befindet sich von An-
fang an im nicht tunnelnden Zustand und behilt ihn auch wah-
rend der Schaltvorgidnge in beide Richtungen bei. Der memristive
Effekt betragt hier 166 %. Auch hier sieht man wieder anhand
des Sprunges am roten Nullpunkt in 2b), dass beide Richtungen
bei gleich hoher Spannung unterschiedlich stark schalten und
der Widerstand somit am Ende der Messung nicht mit dem vom
Start tibereinstimmt.
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Abbildung 26: I-U-loops mit Ableitungen, 1) reine Tunnelbarriere 2) nicht tunnel-
de Barriere.

Frequenzabhingige Messungen

In diesem Teil werden memristive Tunnelelemente einem sich
zeitlich verdndernden, sinusformigen E-Feld ausgesetzt. Dabei
werden Frequenz und Amplitude variiert und entsprechende An-
derungen im Schaltverhalten der Memristoren beobachtet. Die
Tantaloxidbarrieren der hier untersuchten Tunnelelemente sind
3nm dick und wurden durch reaktives RF-Sputtern aufgetragen.
Die Reihenfolge der metallischen Schichten entspricht der inver-
sen Elektrodenanordnung in Abbildung 12. Allerdings wurde
hier anstelle von Palladium Ruthenium als edle Topelektrode
verwendet.®”%8 Die ersten Proben wurden mit Ruthenium her-
gestellt. Es gab aber Uberlegungen, das memristive Verhalten
auch an einer kristallinen Barriere zu untersuchen. Dazu stimmt
die Gitterkonstante von Palladium (3.89A)% mit der von kristalli-
nem Tantaloxid (3.78 — 3.80A)7° deutlich besser iiberein, als die
von Ruthenium (2.69A)7!. Daher wurde das Ruthenium durch
Palladium ersetzt. Aufgrund der, wiahrend der Deposition, be-
notigten Temperaturen ab 700 °C fiir kristallines Tantaloxid,”?
wurde von diesen Untersuchungen Abstand genommen, als das
Ziel aufkam, die Memristoren auf einen CMOS-Chip aufzutra-
gen. Derartige Temperaturen wiirden den Chip zerstoéren.”3 Das
Palladium wurde jedoch beibehalten.
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Abbildung 28: exponentieller Zusammenhang von a) relativem Schaltverhalten,
b) Stromfluss am Umkehrpunkt und Spannungsfrequenz.

In Abbildung 27a) ist ein Loop zu sehen, bei dem die Span-
nung mit einer Frequenz von 10 mHz durchgefahren wurde. In
b) sind in schwarz die angelegte Spannung und in rot der gemes-
sene Strom iiber der Zeit aufgetragen. Die Spannung erreicht bei
dieser Messung einen Maximalbetrag von nur 250mV, da die
Barrieren dieser Probe bei hoheren Spannungen zerstort wurden.
Ob diese Empfindlichkeit an dem Wechsel von Palladium zu Ru-
thenium liegt, wurde nicht weiter untersucht. Entsprechend der
niedrigeren Spannung fillt auch das Schalten mit 12 % geringer
aus. Zuerst wurde die Abhingigkeit des Schaltverhaltens von
der Frequenz untersucht. Die Ergebnisse einer Messreihe von
Sinusspannungen im Frequenzbereich von 10 mHz bis 110 mHz
werden in Abbildung 28 dargestellt. Links in a) wird das relative
Schalten und rechts in b) der Stromfluss an den Umkehrpunkten
iiber der Frequenz aufgetragen. Sowohl das relative Schalten als
auch der absolute Strom nehmen mit steigender Frequenz ab. Da-
mit folgen die Ergebnisse der Theorie von Chua et al.,”* wonach
hohere angelegte Spannungen die Hysterese auch bei deutlich ho-
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heren Frequenzen 6ffnen wiirde. Dass Tantaloxid basierte Memri-
storen auch bei Frequenzen im Gigahertzbereich schalten, haben
Torrezan et al. gezeigt.”> Das Verhiltnis von Spannung, Frequenz
und Schaltverhalten wird in dem Abschnitt Schaltmechanismen
weiter behandelt.

Schaltmechanismen

Wie vorher bereits beschrieben, ist die hauptsichliche Grund-
lage des memristiven Schaltens bei einem auf Tantaloxid basie-
renden memristiven Element, die Entstehung und Bewegung
von Sauerstofffehlstellen bei einer angelegten elektrischen Span-
nung.7677:7879 Da die Proben jedoch je nach Herstellungsart und
Spannungshohe unterschiedlich auf die angelegte Spannung re-
agieren, wird das Schaltverhalten zusitzlich beeinflusst. Hier
werden mogliche Faktoren diskutiert.

Das entscheidende Kriterium fiir die Richtung des Schaltens
ist die Lage der aktiven Grenzflache.®° An dieser Grenzfliche
werden Fehlstellen je nach Spannungsrichtung generiert bzw.
vernichtet und wandern in die Barriere hinein bzw. hinaus.3! Da
die Fehlstellen als positiv geladene Teilchen betrachtet werden
konnen, wandern sie ab einem entsprechenden Spannungsbetrag
entgegen den elektrischen Feldlinien zur Kathode. Die Proben,
deren Barrieren durch Reaktiv-Sputtern in Sauerstoffatmosphére
hergestellt wurden, erhielten wiahrend des Sputterprozesses eine
homogene Sauerstoffkonzentration in ihrer Barriere. Diese Homo-
genitdt wird durch die unterschiedlichen Elektrodenmaterialien
gestort. Die Grenzflache zum edlen Palladium bleibt auch wéah-
rend des Schaltens unverdandert, da die Palladiumschicht keinen
Sauerstoff aus der Barriere aufnimmt. Dort werden also Fehlstel-
len weder generiert noch aufgeldst. Wir behalten auch wihrend
einer hohen angelegten Spannung eine scharfe Grenzfliche. Das
Verhalten der aktiven Grenzfldche zur unedlen Tantalschicht wird
in Abbildung 29 am Beispiel der Probe mit Tantaltopelektrode
dargestellt. Am linken Rand der Abbildung werden die Pola-
ritidt des Feldes sowie die Bewegungsrichtung der Fehlstellen
angezeigt. Die Tantalschicht kann als Tantaloxidschicht mit ei-
ner Fehlstellenkonzentration von 100 % betrachtet werden. Die
Grenzfldche verschmiert schon leicht wahrend des Sputterpro-
zesses, was in Bild 1) gezeigt wird. Durch eine positive Spannung
in Bild 2) werden Fehlstellen in die Barriere hineingezogen, wo-
durch Teile der Barriere leitend werden und die Grenzflache
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weiter verschmiert. Die negative Spannung in Bild 3) driickt die
Fehlstellen wieder aus der Barriere heraus, wodurch die effektive
Dicke wieder ansteigt. Die vorher beschriebenen Messergebnisse
der reaktiv gesputterten Proben lassen sich mit diesem Verhal-
ten erkldren. Der Widerstand der Probe mit Tantaltopelektrode
nimmt bei einer positiven Spannung ab und bei einer negativen
zu, wahrend die Schaltrichtung bei vertauschten Elektroden mit
wechselt.

Es féllt auf, dass die Schaltrichtung der Proben mit Plasma-
oxidierten Barrieren der der reaktiv gesputterten entgegengesetzt
ist. Es scheint, als sei die aktive Grenzflache die auf der Seite des
Palladiums. In Abbildung 30 a) und b) sind die Tantaloxidbarrie-
re mit normalem und inversem Schichtaufbau und ihren beiden
Grenzfldchen dargestellt. Bei beiden Proben ist die Barriere an
der Grenze zum Palladium nicht vollstdndig oxidiert, sodass sich
dort ein diinner Tantalfilm befindet. Dieser Film entsteht wah-
rend der Plasmaoxidation. Die Eindringtiefe und damit auch die
Konzentration der Sauerstoffionen ist um ihr Maximum gauf3-ver-
teilt und fallt an der Flanke exponentiell ab, wie auch Abbildung
30 ) zeigt.3? Bei dieser Abbildung ist die Konzentration von
Phosphorionen in Silizium abgebildet, die eine deutlich hohere
Energie besitzen, als das von uns beschleunigte Sauerstoffplas-
ma. Die Kurvenform von Ionen mit geringerer Energie, die in
Tantal eindringen, bleibt jedoch erhalten. Lediglich die Skala der
Eindringtiefe verandert sich.83% Bei den Proben mit reaktiv
gesputterten Barrieren wird das Tantaloxid mit konstanter Sauer-
stoffkonzentration abgeschieden, sodass wir an der Grenzfldche
zum Palladium keine hohere Fehlstellenkonzentration als in der
Barriere erwarten. Bei den plasmaoxidierten Proben haben wir
also zwei aktive Grenzfldchen die gegeneinander arbeiten, wo-
bei die Grenzfliche zum Palladium die dominierende ist. Die
beiden kontrar agierenden aktiven Grenzflachen wiirden auch
das schwiéchere Schaltverhalten der plasmaoxidierten Proben ge-
geniiber den reaktiv gesputterten erklaren, deren einzige aktive
Grenzflache nicht durch die gegeniiberliegende abgeschwécht
wird. Eine Erklarung fiir die Dominanz der Grenzfliche zum
Palladium ist, dass sich aufgrund erhthter Fehlstellenkonzentra-
tion an dieser Grenzfldche eine Schottky-Barriere formiert. Die
Fehlstellen agieren als Elektronen-Donatoren und bilden einen
n-dotierten Halbleiter, sodass an der Grenze zum Palladium ein
Metall-n-Halbleiterkontakt entsteht. Die Sperr- und Durchlass-
richtung der Schottky-Diode entspricht jeweils den Widerstands-
dnderungen der plasmaoxidierten Proben.8%87 Mit einer Anhéu-
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Abbildung 30: Plasma oxidierte Barrieren mit normalem Schichtaufbau in a)
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Ionenkonzentration in ¢).85

fung der Fehlstellen an der Grenzflache steigt der Widerstand.
Da es auf der anderen Seite der Barriere zum Tantal keine scharfe
Grenze gibt, bildet sich hier keine Schottky-Barriere. Dadurch
wirken sich hier Verdnderungen der Barriere entsprechend der
Beschreibung tiber die effektive Barrierendicke aus.

Die Beweglichkeit u der Fehlstellen ist linear abhangig von
ihrer Diffusivitit D, b

g
H= 90T (1)

wobei D nach dem Arrhenius Gesetz exponentiell von dem in
Abbildung 31 gezeigten Potential E 4 abhéngt.®

Ep Ep-aqU

D=Dy-e T = D=Dy-e *T (2)

Durch Anlegen einer Spannung U wird die Potentialbarriere in
einer Richtung um a-q-U gegeniiber der entgegengesetzten Rich-
tung abgesenkt, sodass die Fehlstellen vorzugsweise mit expo-
nentiell wachsendem Strom in diese Richtung driften, wie auch
Abbildung 31 zeigt. Die Fehlstellenkonzentration wirkt sich auf
die Aktivierungsenergie E 4¢ zur elektronischen Leitung aus. E 5¢
nimmt bis zum Erreichen der metallischen Leitfahigkeit linear
ab und bleibt danach konstant.® Die elektronische Leitfahigkeit
o hingt nach der Arrhenius Gleichung wiederum exponentiell

von E 4 ab.
_Eac
og=0y-e "7 (3)
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Abbildung 31: Potential der Fehlstellen der Barriere, a) ohne angelegtem Feld
diffundieren sie temperaturangeregt willkiirlich in beide Richtungen; b) mit ange-
legtem Feld g-U wird die Potentialbarriere in einer Richtung um «a-g-U abgesenkt,
die Fehlstellen driften in exponentieller Abhéngigkeit zu U in die entsprechende
Richtung.®®

Durch die Gleichungen 2 und 3 stimmen auch die Messergeb-
nisse aus den Abbildungen 14 b) und 22 mit der urspriinglichen
Definition von Chua®® tiberein, wonach die Memristivitit M ei-
nes idealen Memristors vom magnetischen Fluss ¢ durch die
Barriere abhéngt.

¢ [ ot)dt

g [t @
Demnach hingt M nur von den Werten der zeitlichen Integrale
ab, unabhéngig davon, ob iiber eine kurze Zeitspanne ein ho-
hes E-Feld angelegt wurde oder {iiber einen langen Zeitraum ein
Schwaches. Da die Anderungen der effektiven Barrierendicke
und damit des Widerstandes jedoch exponentiell von der Stérke
des angelegten E-Feldes abhingen, waren die Anderungen des
Widerstandes bei der angelegten Lese-Spannung von 10mV in
Abbildung 22 zu gering und gingen im Rauschen unter. Abbil-
dungen 32/14 b) zeigen, dass eine merkliche Zu- bzw. Abnah-
me des Widerstandes unserer Barrieren erst bei einer Spannung
von =500 mV auftreten. Zwischen den Widerstandsanderungen
eines Lesepulses und denen eines Schreibpulses von 500, 600
und 700 mV, liegt nach den Gleichungen 2 und 3 ein Faktor von
/6070 ~ 5.2 .1021/1.1 - 10%%/2.5 - 10*. Die Auswirkungen von
unseren Lesepulsen kénnen also vernachldssigt werden.?* In ei-
nigen anderen Arbeiten wird mit einem definierten Grenzwert
gearbeitet, ab dem sich die Barriere dndert. Wie wir sehen, ist
diese Herangehensweise fiir praktische Anwendungen zuldssig.
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Abbildung 32: Wiederholung der Abbildungen 14 b), 24 2b) und 26 2b) fiir die Widerstandsspriinge am Nullpunkt.

Der Umstand, dass die Hysteresekurve in Abbildung 14 b) bei
gleichen angelegten Spannungsbetrédgen in positiver und negati-
ver Richtung nicht wieder am Startpunkt endet, wird auch aus
Gleichung (4) ersichtlich. Das Spannungsintegral ist in beiden
Richtungen identisch. Das Integral tiber den Stromfluss hangt
jedoch vom aktuellen Widerstand ab. So flief3t bei einem hohen
Widerstand ein geringerer Strom und das Schalten féllt ebenfalls
geringer aus. Aus diesem Grund sind auch die Spriinge in den
roten Kurven in den Abbildungen 32/24 2b) und 26 2b) zu sehen.
Bei den Proben, die trotz Schalten ihre Tunnelbarriere erhalten,
tritt dieser Sprung am Nullpunkt nicht erkennbar auf. Hier wird
er ausgeglichen bzw. abgeschwécht, da der Tunnelstrom von
der Polaritat des Schichtsystems abhangt. So fliefst ein hoherer
Tunnelstrom wenn die Tantalelektrode9* mit der geringeren Aus- 92 H B Michaelson. J. Appl.
trittsarbeit negativ geladen ist, als wenn sie positiv geladen ist.93 Phys. 48 (1977) 4729
Einem eventuellen Sprung am Nullpunkt kann entgegengewirkt 2] G Simmons. J. Appl.
werden, indem je nach Widerstand entsprechend starke E-Felder Fhys. 34 (1963) 2581
zum Schalten und Reseten angelegt werden.

Vergleiche mit MgO und BTO Barrieren

MgO-Barrieren

Wie zu Beginn dieses Kapitels beschrieben, wurde an TMR-Ele-
menten mit einer MgO-Barriere das erste memristive Schalten in
unserer Arbeitsgruppe gemessen. Die fiir ein Schalten benétigte
Asymmetrie der Barrierengrenzflichen wurde durch den Sput-
terprozess selbst erzeugt. Die untere Elektrode reagiert mit dem
Sauerstoff, der in der Sputterkammer freigesetzt wird, wahrend
die MgO-Schicht gesputtert wird. Es kommt also zu einer diin-
nen Eisen- und Kobalt-Oxidschicht an der MgO-Barriere. Diese

35



94 BTO: Bariumtitanat,
BaTiO;

95 S Kim et al. J. Appl. Phys.

78 (1995) 5604

9 XRD: engl. fiir Réntgen-
diffraktometrie

Oxidschicht ist bei der oberen Elektrode nicht vorhanden, da
sich wéahrend ihres Sputterprozesses kein freier Sauerstoff in der
Kammer befindet. Durch den so entstandenen Unterschied der
Barrierenoberflichen kommt es zum memristiven Schalten. Ge-
nerell konnen synaptische Verbindungen mit MgO-Memristoren
simuliert werden. Sie weisen jedoch ein geringes Schaltverhalten
von maximal gemessenen 8 % auf, das mit jedem Schaltvorgang
noch abnahm, wéhrend wir mit Ta,Oz-Barrieren ein resistives
Schalten von tiber 200 % erzielen konnten.

BTO-Barrieren

Als weiteres Barrierenmaterial wurde BTO untersucht.94 Die Her-
stellung von Barrieren aus BTO brachte im Vergleich zu den
anderen Materialien die grofiten Herausforderungen mit sich. Es
kann ndmlich in vier Phasen, der orthorhombischen, rhomboedri-
schen, kubischen und tetragonalen Phase existieren, von denen
die Tetragonale mit senkrechter Orientierung auf der c-Achse mit
einem Gitterparameter von ¢ = 4.036A vorliegen muss.9 Um die-
se zu erreichen, wurden MgO als Substrat und Eisen als Elektro-
denmaterialien gewdhlt, um bei den Gitterkonstanten moglichst
geringe Abweichungen zu erhalten. So weicht MgO mit 4.21A
(Steinsalzstruktur) um 4 % und Eisen mit 2.86A um 0.2 % ab. Die
BTO Kristallstruktur der BTO-Schichten wurde durch XRD%
mittels Cu - K,, Strahlung untersucht. In Abbildung 33 sind die

002 BTO 004 BTO

log [Intensitit]

I
453 60 70 80 90 100.9
26[°]
Abbildung 33: XRD Ergebnisse von 10nm BTO-Proben bei unterschiedlichen
Substrattemperaturen. Ab einer Temperatur von 595/642 °C ist ein 2/4 BTO-Peak
zu sehen. Bei 689 °C ist die grofite Anndherung der Gitterparameter mit dem
Literaturwert erreicht.97
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Abbildung 34: I-U-Loop einer BTO-Probe mit Eisenelektroden.9”

Ergebnisse der XRD Messungen von BTO-Proben zu sehen, deren
Substrate wahrend des Sputterns auf unterschiedliche Tempera-
turen geheizt wurden. Dadurch kénnen die Gitterparameter des
BTO variiert werden. Bei einer Substrattemperatur von T = 689C°
wurde der erwiinschte Gitterparameter mit ¢ = 4.035A ebenso
wie die gesuchte 1 : 1 : 3 Stochiometrie mit Ba 21 %, Ti 21 % und
O 58 % sehr genau getroffen, sodass von BTO in der tetragonalen
Phase ausgegangen werden kann.%7

Es wurde ein resistives Schalten von ca. 80 % erreicht. Die
Messung dazu ist in Abbildung 34 zu sehen. Im Gegensatz zu
den Proben mit MgO- bzw. Ta,Os_,-Barriere, kreuzt sich hier die
Hysteresekurve nicht am Nullpunkt. Es handelt sich um einen
Typ-1I Memristor.9%99° Das heif}t, das Schalten hangt nur vom
Betrag der Spannung ab und nicht von der Polaritdt. Hier ist also
nicht das Driften von geladenen Fehlstellen fiir die Widerstands-
anderung verantwortlich. Dieses nicht kreuzende Verhalten der
Spannung ist eine Eigenschaft von Thermistoren und memkapa-
zitiven Systemen."** Thermistoren reagieren (empfindlich) auf
joulesche Warme, wodurch sich der Widerstand dndert. Mit stei-
gender Spannung steigt auch der Strom, welcher das Element
erhitzt und somit die Leitfahigkeit verringert. In einem memka-
pazitiven System wird das Schichtsystem des Memristors mit
seinen beiden Elektroden und der Barriere als (Platten-)Konden-
sator betrachtet. Dieser wird durch die angelegte Spannung auf-
geladen und generiert ein entgegengesetztes Feld, welches den
Widerstand vergrofert. Die I-U-Kurve in Abbildung 34 verlauft
entsprechend im Uhrzeigersinn, der Widerstand nimmt mit stei-
gender Spannung zu. Abbildung 35 zeigt die Unterschiede von
Typ-I und -II Memristoren auf. Die beiden Kurven vom Typ-I
auf der linken Seite zeigen das gleiche Verhalten wie die Kurven
von Tantaloxidbarrieren in Abbildung 14. Der Spannungsverlauf
vom Typ-II ist dem der BTO-Probe entgegen gesetzt. Das hier
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Abbildung 35: Vergleich von Typ-I und -II Memristoren. Die
Variablen  stehen  fiir die folgenden  physikalischen  Grofien.
u(t) = Spannung, y(t) = Strom und g(t) = Widerstand.**

gezeigte Modell hat einen negativen Temperaturkoeffizient und
entspricht z.B. dem Widerstand eines Halbleiters, bei dem die
Leitfahigkeit mit steigender Temperatur zunimmt. Nattirlich neh-
men die Temperatur und kapazitive Eigenschaften auch Einfluss
auf Typ-I Memristoren, jedoch werden diese bei unseren Messun-
gen mit den Tantaloxidbarrieren von den zuvor beschriebenen
Schaltmechanismen tiberdeckt."*>

Die Tunnelelemente mit BTO-Barrieren zeigen sehr interessan-
te Eigenschaften. So wurden z.B. mit epitaktisch aufgewachsenen
BTO-Barrieren Memristoren vom Typ-I mit einer Widerstandsan-
derung um einen Faktor von 750 hergestellt.'*3 Allerdings ist eine
permanente Anderung des Widerstandes mit (den von uns pro-
duzierten) nicht kreuzenden Memristoren nicht zu erreichen, wie
Abbildung 35 zeigt. Der Widerstand geht nach dem Signal wie-
der auf seinen urspriinglichen Wert zuriick. Fiir den Einsatz auf
neuromorphen CMOS-Chips werden aber Typ-I-Memristoren be-
notigt, deren Widerstand nach einem Signal auf dem gednderten
Wert bleibt, bis er wieder mit einer Schreibspannung gedndert
wird. AuSerdem erschweren die hohen Temperaturen im Bereich
von 700 °C wihrend der BTO-Deposition das Aufbringen der
Tunnelelemente auf dem Chip, ohne Teile von ihm zu zerstoren.
So wurde bereits bei Temperaturen ab 480 °C die sichere Bildung
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von Kristalliten an Grenzschichten zwischen Silizium und Kupfer
bzw. Eisen nachgewiesen.’*4 Da unsere Memristoren auf Tan-
taloxidbasis auch noch eine hohere Widerstandsdnderung als
unsere BTO-Elemente haben, ist Tantaloxid die Barriere unserer
Wahl fiir den geplanten Einsatz auf neuromorphen Chips.
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Integration in neuromorphe
Schaltungen

In diesem Kapitel geht es um mogliche Anwendungen der Mem-
ristoren. Dazu werden kurz die biologischen Systeme erldutert,
die einmal durch kiinstliche imitiert werden sollen. Anschlielend
wird ein neuromorpher Chip vorgestellt, auf den die Memristo-
ren aufgetragen und in dessen Schaltung sie integriert werden.
Als besondere Herausforderung hat sich das Deponieren funktio-
nierender Memristoren auf die entsprechenden Pads des Chips
ergeben. Daher wird auch auf die dazu nétigen Schritte einge-
gangen.

Biologische neuronale Netzwerke

In diesem Teil werden die Grundlagen der Informationsverar-
beitung in biologischen, neuronalen Netzen erldutert.°> Ein Ziel
dieser Arbeit ist es, die Imitation dieser Netzwerke mittels Mem-
ristoren zu verbessern. In Abbildung 36 sind zwei Neuronen mit
ihrer Verbindung schematisch dargestellt. Das Signal wird vom

préasynaptisches
Neuron Synapse

\ Signal\
—
@

postsynaptisches
Neuron

| @

Axon

Abbildung 36: Schematisch dargestellte Verbindung von zwei Neuronen. Das
Signal wird vom prasynaptischen Neuron durch dessen Axon geleitet und erreicht
tiber die Synapse das postsynaptische Neuron.

%5 N A Campell und J
B Reece. Biologie. 6. Aufl.
Spektrum, 2003
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prasynaptischen Neuron in Form einer Potentialdinderung der
Zellmembran als Aktionspotential durch dessen Axon zur Syn-
apse transportiert. Das Potential wird durch eine Zu-/ Abnahme
verschiedener lokaler Ionenkonzentrationen generiert. An der
Synapse, der Kontaktstelle zwischen dem Axonende und der
Membran des postsynaptischen Neurons, wird das Signal je nach
Intensitédt weitergeleitet oder gestoppt. Hat die Signalintensitat
einen gewissen Schwellwert erreicht (alleine oder kombiniert
mit einem anderen eintreffenden Signal), reagiert das Neuron.
Durch eine hohe Anzahl oder durch Signale mit besonders hoher
Intensitit kommt es zur Langzeitpotenzierung.'®® Das bedeu-
tet, dass Signale diese Synapse tiiber einen ldngeren Zeitraum
leichter passieren konnen.*7 Im Gegenzug wird durch eine ho-
he Anzahl schwacher Signale, die keine Reaktion auslosen, die
Akzeptanz des postsynaptischen Neurons verringert. Es kommt
zur Langzeitdepression.’®® Sowohl LTP als auch LTD kénnen
durch die bereits erwidhnte STDP'® erreicht werden. Diese wird
in Abbildung 37a) fiir ein biologisches System und in b) fiir ein
memristives System dargestellt. In a) ist die prozentuale Ande-
rung des Ionenflusses, welcher das exzitatorische postsynapti-
sche Potential steuert, iiber der Zeitspanne zwischen pra- und
postsynaptischem Signal aufgetragen. Bei einem positiven ‘Spike
Timing’ wird das postsynaptische Signal erzeugt, nachdem das
priasynaptische Signal eingegangen ist. Liegt das "Spike Timing’
in einer kurzen (hier 0 bis 50 ms) Zeitspanne, stehen das eingehen-
de und das erzeugte Signal moglicherweise in einem kausalen
Zusammenhang, sodass der Ionenfluss und somit auch das Mem-
branpotential erhoht wird. Bei einem negativen ‘Spike Timing’
wird das Potential abgesenkt. Die Verdnderung des Potentials
steht im direkten Zusammenhang mit der Starke/Qualitét einer
synaptischen Verbindung."** So wird bei einem gleichzeitigen
Auftreten von Signalen die Verbindung gestarkt, damit folgende
Signale sie besser passieren konnen. In Abbildung 37b) ist die
STDP von memristiven Tunnelelementen mit MgO-Barriere tiber
der Zeitdifferenz zwischen zwei Sdgezahnspannungspulsen auf-
getragen, die an der Bodenelektrode (als prasynaptisch) bzw. an
der Topelektrode (als postsynaptisch) angelegt werden. Die tiber
der Barriere abfallende Spannung resultiert dabei aus der Zeit-
differenz zwischen den Spannungspulsen. Anhand der Formen
der beiden Spannungspulse, kann die resultierende Pulsform der
Spannung, die tiber der Barriere abfillt, modelliert werden.*'3
Diese Spannung verdndert je nach Polarisation und resultieren-
der Spannungshohe die Barriere und mit ihr den Widerstand. Sie
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Abbildung 37: a)STDP bei einem Heuschreckengehirn, b)STDP von memristiven
Tunnelelementen mit MgO-Barriere. Die roten Kurven stellen die {iber der Barriere
abfallenden Spannung fiir ausgewéahlte Zeitdifferenzen dar. Die gestrichelten

Linien zeigen dabei die Grenzwerte, ab denen die Barriere sich verdndert/schaltet.
110,111

ist fiir drei ausgewdhlte Zeitdifferenzen rot dargestellt. Wie man
sieht, verhilt sich die Widerstandsdnderung der Barriere analog
zur Anderung des Membranenpotentials eines biologischen Neu-
rons. Dieses Verhalten ist eine Voraussetzung zum Generieren
von Verbindungen mit kiinstlicher, synaptischer Gewichtung.

Neuromorpher Chip

In diesem Teil wird der neuromorphe Chip vorgestellt, auf den
die Memristoren deponiert werden. Der Chip ist in Abbildung 38
zu sehen und wurde in der Gruppe von Elisabetta Chicca entwor-
fen."4 Auf ihm sind unter anderem kiinstliche Neuronen {iber
kiinstliche Synapsen miteinander verbunden. In Abbildung 39
wird der fiir uns relevante innere Teil des Chips gezeigt. Mit Hilfe
der memristiven Elemente soll die synaptische Gewichtung der
Verbindungen realisiert werden.'511® Dazu wurden die mem-
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Abbildung 38: Kompletter
Chip der AG Chicca.
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ristiven Elemente auf die vorgesehenen Kontaktflichen in dem
weiflen Rechteck aufgebracht. Die Bodenelektroden sind dann
direkt mit den entsprechenden Kontaktpads am rechten Rand
verkniipft. Auf den weiteren Aufbau des Chips und die nétigen

Abbildung 39: Neuromorpher, innerer Teil des Chips aus Abbildung 38: AufSen
sind die Kontaktpads (helle Quadrate mit Raute) als Ring angeordnet. Auf der
rechten Seite sind die vorgesehenen Kontaktfléchen fiir die memristiven Elemente
in dem weiflen Rechteck zu sehen.

Arbeitsschritte, um die memristiven Elemente in die Schaltung
zu integrieren, wird in den folgenden Teilen Lithographie und
Simulation eingegangen.

Neuromorphe Schaltung

Die Schaltungen zur Ansteuerung der kiinstlichen Synapsen wur-
den zu groflen Teilen von G. Indiveri et al. {ibernommen."7/118
Sie sind in Abbildung 40 zu sehen. Der blau umrandete Teil be-
schriebt den Signaleingang ohne Memristoren, der durch den rot
umrandeten mit Memristoren ersetzt wird. V44 ist das Standard-
potential. Die Differenz zwischen V44 und der Erde betrdgt 3.3 V.
Bei der Stromquelle I, handelt es sich bei diesem Chip um einen
Transistor, der als Zeitkonstante agiert. L, ist schlielich das
Signal, welches nach Offnen des Transistors M,,,; weitergegeben
wird. In der Schaltung ohne Memristoren 6ffnet ein eingehen-
des Signal V;,, den Transistor M;,, sodass ein Strom Iy an die
Erde abflieflen kann. So wird der Kondensator C geladen und
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Abbildung 40: Schaltungen zum Generieren von kiinstlichen Synapsen, der blau
umrandete Teil ist der Signaleingang ohne, der rot umrandete Teil ist mit Memri-
storen.8

der Transistor M,,; geoffnet. Die Intensitdt von Iy und damit die
Ladegeschwindigkeit von C wurde zuvor tiber den Transistor
My festgelegt. Die Stromstarke der Zeitkonstante I, sowie die
Grofse der Kapazitit C legen fest, wie schnell sich M,,;; nach ei-
nem Signal wieder schliefit. Im Folgenden wird der blaue Kasten
durch den Roten ersetzt. Jeder Memristor in diesem Kasten agiert
als ein synaptischer Kontakt. Als Eingangssignale werden hier
im Vergleich zu V44 negative Spannungspulse an den Memristor
angelegt, wobei der Kondensator durch die Signale selbst geladen
wird. Damit wird neben der Anzahl hier auch die Signalh6he
berticksichtigt. Die Signalhthe wiederum kann durch den Wider-
stand des Memristors moduliert werden, sodass der Kondensator
je nach Widerstand der Memristoren pro Puls entsprechend ge-
laden wird und M, sich 6ffnet oder geschlossen bleibt. Durch
diese Schaltung kénnen die Memristoren bisher nur ausgelesen
werden. Damit sie auch ihren Widerstand selbststandig anpas-
sen, miissten zusédtzlich Informationen vom ausgehenden Signal
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Isyn an die Memristoren zuriick fliefen. Auflerdem miissten die
Signale, wie zuvor beschrieben, entsprechende Formen haben,
um eine STDP zu erreichen. Diese Eigenschaft soll bei weiteren,
aufbauenden Chips erreicht werden.

Memristoreigenschaften

Je nach Chip wurden memristive Schichtsysteme mit normaler
oder inverser Schichtreihenfolge aufgetragen. Der in Abbildung
41 gezeigte Loop stammt von einem Memristor mit Tantaltop-
elektrode. Die aktive Grenzflache ist also die Obere. Die Schalt-
richtung, mit abnehmendem Widerstand bei positiver Spannung,
entspricht auch dem Verhalten der Proben mit reaktiv gesputter-
ten Barrieren und “normaler” Elektrodenanordnung. Es muss
also auf keine neuen Einfliisse, die durch den Chip als Substrat
und Zuleitung entstehen kénnten, Riicksicht genommen werden.
Bei positiver Spannung bewirkt der memristive Effekt eine Ver-
ringerung des Widerstandes um 500 %. Durch die negative Span-
nung nimmt der Widerstand um 118 % zu. Um eine synaptische

Strom [mA]

-0.6 -0.3 0.0 0.3 0.6
Spannung [V]

Abbildung 41: I-U-loop eines Elements auf dem CMOS Chip mit inverser Elektro-
denanordnung.

Gewichtung in einer Verbindung zu erzeugen, ist es jedoch von
groflerer Bedeutung, dass mehrere Widerstandniveaus erreicht
werden. Dass das hier der Fall ist, ist in Abbildung 42 zu sehen.
Zwischen den Schreibpulsen von 0.7 V wurde der Widerstand
mit Lesepulsen von 10 mV ausgelesen. Wie man sieht, bleibt der
Widerstand innerhalb eines Niveaus konstant. Die Barriere wird
durch die Lesepulse nicht messbar beeinflusst. Bei einer entspre-
chend ergénzten Schaltung, konnte iiber diesen Memristor, also
durch die verschiedenen Niveaus, die Geschwindigkeit reguliert
werden, mit der sich der Kondensator der Schaltung entldadt. Auf
dem hier verwendeten Chip behélt der Memristor sein vorher
eingestelltes Widerstandsniveau bei.
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Abbildung 42: Widerstandplateaus eines memristiven Elements auf dem CMOS
Chip mit inverser Elektrodenanordnung rot: Widerstand nach Anlegen von 0.7V,
blau: Widerstand nach Anlegen von —0.7 V, schwarz: Schreib-/Lesepulse.

Lithographie

Die Memristoren miissen auf den in Abbildung 39 gezeigten
Pads positioniert werden, um sie in die Schaltung des Chips
zu integrieren. Durch ein Elektronen-Rastermikroskop wurden
geeignete Stellen ermittelt, auf denen sie dann, mittels Elektron-
enstrahl-Lithographie mit einer reduzierten, lateralen Ausdeh-
nung deponiert wurden."9 Da bisher noch keine Memristoren in
neuromorphe Schaltungen integriert wurden, indem sie auf dem
Chip selbst deponiert wurden, werden die Schritte zum erreichen
dieses Zieles genauer erldutert."*°

In Abbildung 43 ist ein grober Teilquerschnitt des Chips zu
sehen. Die blau dargestellten Metal 1-4 sind die aktiven Berei-
che des Chips. Sie sind in Dielektrika eingebettet voneinander
getrennt. Durch die violett dargestellten Vias und direkt auf dem
Substrat liegende Transistoren, konnen die Metals miteinander
verbunden werden. Das aus Aluminium bestehende Metal 4 bil-
det die Kontaktflachen, auf die die memristiven Elemente aufge-
bracht werden. Daher sind die darunter liegenden Schichten fiir
die Lithographiearbeiten nicht von Bedeutung, werden der Voll-
standigkeit halber aber aufgezeigt. Die hier benannten Schicht-
materialien wurden via EDX ermittelt. *** Dieser Schritt wurde
vollzogen, da ansonsten keine Informationen tiber die verwen-
deten Materialien vorliegen. Lediglich die groben Schichtdicken,
sowie die Permittivitdt der Isolatoren waren vorher bekannt. In
Abbildung 44 sind die Spektren fiir das Metal 4 und Prot 1/2
dargestellt. Im roten Spektrum sticht vor allem der Siliziumpeak
hervor. Zusammen mit dem schwécheren Stickstoffpeak und der
Information, dass der Prot 1-Layer eine Permittivitit von e, = 3.9
besitzt, ldsst sich fiir diesen Layer auf SizN, schlielen. Das blaue

47

19 geeignet bedeutet hier:
glatt, ohne Kanten oder
Vertiefungen,

R =100nm

120 Stand 10.2015

Es gibt Untersuchungen
bei denen die Memristoren
auf eigenen Platinen sind
und tiber Dréhte in die
Schaltungen integriert
werden

21 EDX: engl. fiir Energiedis-
persive Rontgenspektrosko-

pie



Prot 1 =SizN,

Prot 2 = SiO,
Metal 4 = Al
Metal 3
MIM - Kondensator Intermetall-
dielektrika
1,23
Metal 1
Poly1/2 - Kondensator Feldoxid

Source
Feldoxid = SiO,

P-Well

- P-Substrat
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Abbildung 43: Teilquerschnitt des Chips: Die aktiven Schichten sind dunkelblau
als Metal 1-4 dargestellt. Sie konnen durch die violetten Vias und Transistoren
im unteren Teil verbunden werden. Links sind mit den Metall-Isolator-Metall-
und Polysilizium 1/2-Kondensatoren zwei Beispiele fiir die Funktionen der ver-
schiedenen Schichten gegeben. Bei Poly 1 und 2 handelt es sich um verschieden
dotiertes Silizium mit Unterschieden in der Leitfahigkeit.

1.0 —
M Metal 4/Prot 2
- g —Prot 1
%
o 0.5
=]
el
m -
0.0 — A
O GaAlSi Ag Ti Va
N Si Ag
I I I I I
1 2 3 4

Energie [keV]
Abbildung 44: EDX-Spektren von Prot 1, 2 und Metal 4
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Spektrum wurde an der Grenzflache zwischen Prot 2 und Metal 4
aufgenommen. Die Silizium- und Sauerstoffpeaks stammen von
Prot 2 und deuten auf SiO,, womit auch die angegebene Permit-
tivitdt von €, = 7.9 tibereinstimmt. Des weiteren zeigt das blaue
Spektrum einen dominanten Aluminiumpeak als (Haupt-)Ma-
terial von Metal 4. Der Galliumpeak stammt von den Ga-lonen
des FIB.*** Ob die Titan-, Silber- und Vanadiumpeaks als Neben-
bestandteile von Metal 4 stammen oder von dem tiefer liegenden
Metal 3 ist nicht ersichtlich.

Um die memristiven Elemente auf die Al-Kontaktflichen auf-
zubringen, mussten dort zuerst die beiden jeweils 1-1.2 um dicken
Schutzschichten entfernt werden, die tiber den gesamten Chip,
mit Ausnahme der hier nicht gezeigten Bondpads, gelegt wurden.
Aufgrund der fiir unsere Verhiltnisse enormen Schichtdicken
konnte das herkdmmliche Atzverfahren mittels Argonionen nicht
angewendet werden, da unsere Photolacke nicht fiir derartige
Atzzeiten ausgelegt sind. Daher wurden die Kontaktflichen mit
einem FIB freigelegt. In Abbildung 45 ist die helle leitende Al-
Schicht unter den dunklen dielektrischen Schutzschichten zu
sehen.

In Abbildung 46 a) ist eine noch bedeckte Kontaktflache zu
sehen. Zu der Erhéhung auf der Chipoberfliche kommt es, da le-
diglich die Kontaktflichen und die Bondpads als Metal 4 auf dem
ebenen Dielektrikum von Metal 3 aufliegen. Diese Erhhung setzt
sich durch die Schutzschichten fort, wie in dem Schema des Quer-
schnitts in b) zu sehen ist. In den Teilen ¢) und d) wurde dieselbe
Al-Fliche freigelegt. Die Aluminiumkante am Rand der geétzten
Fliche entsteht durch eine langsamere Atzrate am Rand als in der
Flache sowie eine deutlich hohere Atzrate im Aluminium als im
5i3Ny. Diese Kante zeigt, dass die freiliegende Oberfldche in der
Aluminiumschicht liegt. Die Vertiefungen in der geédtzten Fldche
entstehen durch lokale Inhomogenitéten in den Schutzschichten.
Dadurch kommt es dort zu einer leicht erhéhten Atzrate. Durch
die deutlich hohere Atzgeschwindigkeit im Aluminium kommt
es dann zu dieser starken Vertiefung.

Aufgrund dieser Art des Atzens wird auf der Probenoberfls-
che eine enorme Rauheit mit einem RMS von iiber 14 nm erzeugt,
wie auf dem AFM-Bild in Abbildung 47 a) deutlich wird. In b)
wird die freigelegte raue Al-Oberfldche vergrofiert gezeigt. Um
diese Rauheit auf ein Maf$ zu reduzieren, bei dem unsere Tun-
nelbarrieren nicht kurzgeschlossen werden, wurden, nach ent-
sprechender Elektronenstrahl Lithographie, Ta-Ru Multilagen'*3
auf die zuvor freigelegte Flache gesputtert. Durch diesen Schritt
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25 lift-off: engl. fiir Abzieh-
effekt, hier ist Entfernen des
Photolackes mitsamt der auf
ihm deponierten Schichten
im Ultraschallbad gemeint.
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Via 3
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Abbildung 46: 1a) /b)Al-Kontaktfliche ist noch bedeckt, 2a) /b) Aluminium wurde
mittels FIB freigelegt. Die Kante am Rand der geatzten Fldche zeigt die Grenze
zwischen Aluminium und SizNy.

wurde der RMS der Rauigkeit auf einen Wert von weniger als
1nm herabgesetzt. Die AFM-Messung dazu ist in Abbildung 47
c) zu sehen. Bei dieser Rauigkeit sind die Tunnelbarrieren, auch
aufgrund ihrer geringen lateralen Flache, intakt."** Zusétzlich
haben die Multilagen den Effekt eines verbesserten Kontaktes zwi-
schen der Bodenelektrode des memristiven Elementes und dem
Schaltkreis. In d) werden die Multilagen und ihr glittender Effekt
dargestellt. Der Lack am Bildrand dient der Lithographie. Nach
dem Sputtern der Multilagen wird er im Lift-off-Verfahren'*> ent-
fernt, sodass die gesputterten Schichten lediglich auf den vorher
definierten Fldchen (hier auf dem Aluminium) zurtickbleiben,
wie es in Abbildung 48 a) zu sehen ist. In den Teilen b) bis f) wird
die Lithographie der memristiven Elemente zusammengefasst
dargestellt. Die Schichten fiir die memristiven Elemente werden
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Abbildung 47: a) AFM Rauigkeitsmessungen einer freigelegten Kontaktfliche
direkt nach dem FIB-Atzen mit einem RMS von 14nm, b) Vergréferung der
schematischen Darstellung der freigelegten, rauen Al-Schicht aus Abbildung 46,
¢) AFM Messung derselben Fliache nach dem Deponieren von Ta-Ru-Multilagen
mit einem RMS von unter 1 nm, d) schematische Darstellung der Oberfliche nach
dem Sputtern der gldttenden Multilagen aber vor dem Lift-off des Lackes.

flachig, mit Ausnahme der Bondpads, auf den gesamten Chip
gesputtert. Die Tantaloxidbarriere wird im Reaktivsputterver-
fahren hergestellt. Bei einer nachtréglichen Oxidation eines Tan-
talfilms wiirden aller Wahrscheinlichkeit nach zumindest Teile
des CMOS Chips, wie Transistoren und Kondensatoren, beschi-
digt werden.'2 Auerdem wire in den geitzten Vertiefungen von
2 um, wo die Elemente platziert werden sollen, eine vollstindige
Oxidation des Films nicht gewahrleistet. Anschlieflend werden
die Elemente mittels Elektronenstrahl Lithographie herausgear-
beitet und durch Argonionenédtzen strukturiert. Hier kommt es
vor allem darauf an, die Vertiefungen zu meiden und die Elemen-
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te auf einen moglichst ebenen Teil der Kontaktfldche zu setzen.
Um einen Kurzschluss zwischen den Kontaktflichen des Chips
und den Bondpads der Topelektrode zu verhindern, wurde die
freigelegte Fldche um die Elemente mit 100 nm Tantaloxid auf-
gefiillt. Als letzter Lithographieschritt werden die Bondpads fiir
die Topelektrode aufgebracht.

memristiver Stack

Lack

Lack Ta,05

Abbildung 48: a) Al-Oberfldche mit definierten Ta-Ru-Multilagen, b) vergroierte Oberfliche mit memristivem
Schichtsystem wihrend der Belichtung im Elektronenmikroskop, ¢/d) Herausitzen des Elementes, e) Auffiillen
der Flachen zwischen den Elementen mit Ta,Os, f) Strukturierung der Gold-Kontaktpads per Lift-off (hier nicht

gezeigt).

27 Je nach Chip haben die
Elemente einen Radius von
100, 200 oder 400nm

In Abbildung 49 sieht man links in Bild a) das gemeinsame
Top-Kontaktpad aus Gold und rechts die jeweiligen Kontakt-
pads fiir die Bodenelektroden der memristiven Elemente. Jeweils
in der unteren rechten Ecke der Pads befindet sich die freige-
dtzte Al-Flache mit den darauf platzierten Schichtsystemen. In
Bild b) ist eine freigelegte Al-Flache vergrofsert zu sehen. Die
untere linke Ecke zeigt deutliche Unebenheiten. Sie entstehen
durch unterschiedliche Atzraten, die durch Inhomogenititen in
den Schutzschichten verursacht werden. Sie konnten auch nicht
durch die Ta-Ru-Multilagen behoben werden. Der obere Teil, auf
dem das Element platziert wurde, ist deutlich ebener. Auch dank
der kleinen lateralen Ausdehnung'?7 ist die Barriere nicht kurzge-
schlossen, und wir konnten ein memristives Schalten beobachten.
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Abbildung 49: a)Ausschnitt der Chipoberfliche mit Kontaktpad der oberen Elek-
troden und den freigedtzten Al-Schichten jeweils unten rechts an den Auslaufern
des Kontaktpads b)E-Beam-Abbildungen eines memristiven Elements mit ei-
nem Radius von 100 nm auf ebenen Teil der mit Ta-Ru-Multilagen geglétteten
Al-Oberfldche.

Simulation

Um prézise Vorhersagen iiber das Verhalten von unseren mem-
ristiven Systemen machen zu kénnen, wurde im Rahmen der
Bachelorarbeit von Bernhard Kaltschmidt ein Simulationsmodell
gesucht, welches die Parameter meiner experimentellen Daten
moglichst gut wiedergibt. Dies wurde als VerilogA Modul*?®
erstellt, um ein gezieltes Schaltungsdesign unserer Kooperations-
partner (AG Elisabetta Chicca) zu erméglichen. Dieses Modul
wird in diesem Abschnitt kurz zusammengefasst. Das hier ge-
nutzte Modell wurde von Di Ventra et al.’*® zur Beschreibung
eines spannungskontrollierten, memristiven Systems genutzt.
Dieses Modell basiert auf der Annahme eines Spannungsgrenz-
wertes, ab welchem das System schaltet. Zwar wurde in dem
Abschnitt Schaltmechanismen beschrieben, wieso es solch einen
Grenzwert physikalisch nicht gibt, jedoch ldsst die exponentielle
Abhéngigkeit von der Spannung diese Vereinfachung zur prakti-
schen Anwendung zu, wenn eine kleine Lesespannung und eine
grofse Schreibspannung verwendet werden. Dieses Modell wird
auch genutzt, um das Lernverhalten primitiver Lebensformen
wie z.B. Physarum Polycephalum'3° zu simulieren.'3* Das Ande-
rungsverhalten des Widerstandes R(V,, ) wird dabei durch die
beiden folgenden Gleichungen 5 und 6 beschrieben.

RVt = [ fvin)dt 0
R = f(Vig) = Vo + 05 = HUVaa + Vil = [Vag=Vrll

Hier ist V() die angelegte Spannung, welche einer Sinuskurve
mit Vy(t) = Vysin(2nwt) folgt. @ und p sind Konstanten, wel-
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Abbildung 50: Der Wider-
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che die Anderungsrate f(Vy;) charakterisieren. So gilt @ wenn
Vm(t) < Vrund g wenn Vi (t) > Vr. Vr ist somit der Grenzwert
ab dem das Element (stark) schaltet. Die Wirkung dieser Konstan-
ten wird anschaulich in Abbildung 50 dargestellt. Die moglichen
Werte von R werden in diesem Modell beschrankt. So gilt bei
diesen Berechnungen % < R £2-Rj. Wéahrend die Gleichungen
5 und 6 allgemein das Verhalten eines Memristors beschreiben,
wird der Grundwert des Widerstandes Ry fiir ein Tunnelelement
durch die folgende Gleichung 7 definiert.

d
RO:YO'FB'E_; (7)

d steht hier fiir die Barrierendicke und in 7 flief}t die Bandliicke
von 4.2 €V der isolierenden Ta,Os-Barriere ein.'3> Wahrend die
effektive Barrierendicke d mit 2 nm vorgegeben wird, wurden Y,
B und 7 durch einen Fit von Messungen von R vs.d ermittelt. Ver-
anderungen der Barrierendicke und Bandliicke sind zwar fiir das
Schaltverhalten des Memristors verantwortlich, jedoch werden
sie hier nur verwendet um den Anfangswiderstand R, zu bestim-
men. Die Simulation des Memristors wird anhand der Formeln
5 und 6 ausgefiihrt. Abbildung 51 zeigt in rot das Resultat einer
Simulation im Vergleich mit einer gemessenen Kurve in blau.

2.5+ — 12
] — 6
S C7 2
£ T - S
— 0.0 — 0 B
£ i I z.
5 -3
3 1 [ e =
-2.5 — T 12
- T T T T T T I T T T T T |_
-0.6 -0.3 0.0 0.3 0.6
Spannung [V]

Abbildung 51: Vergleich einer Simulation in rot und eines gemessenen Loops in
blau.

Analog vs. Bindr

Die heutige Informationstechnik basiert auf dem bindren System,
welches lediglich zwischen den beiden digitalen Zustianden Eins
und Null unterscheidet. Auf diese Weise kénnen Daten sehr pré-
zise gespeichert und reproduziert werden. Bei einem analogen

54



Signal wird neben dem Auftreten des Signals auch dessen Inten-
sitdt ausgewertet, sodass eine Gewichtung des Signals moglich
ist. Es werden somit zusétzliche Informationen gewonnen, fiir
die im binédren System mehrere Signale notwendig sind. In Abbil-
dung 52 ist eine halbe Sinuskurve im bindren und im analogen
System dargestellt. In ein analoges Signal kénnen sich aufgrund
seiner kontinuierlichen Art wihrend der Datentibertragung leich-
ter Fehler (z.B. durch Rauschen) einschleichen. Das bindre System
ist durch seine Stufenform weniger anfllig, solange die Stérung
nicht den Grenzwert zu der nédchsten Stufe tiberschreitet. Das
analog arbeitende Nervensystem nutzt diese Moglichkeit der
Anderung jedoch zu seinem Vorteil. So kénnen Signale in Syn-
apsen analog verstarkt bzw. abgeschwicht tibertragen werden,
wodurch ‘Lernen” ermoglicht wird. Betrachtet man nun eine gro-
e Anzahl an iibertragenen Signalen, konnen aufgetretene Fehler
auch wieder ausgeglichen werden, was im binédren System nicht
ohne Weiteres moglich ist.

Gerade im Bereich neuronaler Schaltungen weist das analoge
System dem Binéren gegeniiber deutliche Vorteile auf, da es Si-
gnale einfacher und mit einem deutlich geringeren Aufwand an
Energie verarbeiten kann.133134135136
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Abbildung 52: halbe Sinus-
kurve als analoges Signal in
rot und als gequantelte bina-
re Signale in blau.
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Hybride neuronale Netzwerke

Im dritten Kapitel dieser Arbeit geht es nicht um die Nachbildung
von synaptischen Verbindungen, sondern um die Integration von
biologischen Neuronen in ein hybrides neuronales Netzwerk. Es
wird an der Schnittstelle zwischen elektronischen Schaltkreisen
und biologischen Nerven(-systemen) gearbeitet. Im Folgenden
werden die Schritte beschrieben, die in enger Zusammenarbeit
mit der AG Neuromorphic Behaving Systems von Elisabetha Chicca
und der AG Zellbiologie von Christian Kaltschmidt vollzogen
wurden.

Parameter fiir gezieltes Neuronenwachstum

Die Bilder und Ergebnisse zur topologisch modifizierten Ober-
flache stammen aus der Bachelorarbeit von Olga Simon, die Da-
ten zur chemischen Modifikation stammen aus der Masterarbeit
von Norman Shepheard. Beide Arbeiten, die von Andy Thomas
und mir betreut wurden, werden im nichsten Abschnitt kurz
vorgestellt. Sie stellen den Ausgangspunkt, des im Abschnitt Da-
tenaufnahme gezeigten Aufbaus dar, welcher im Rahmen dieser
Doktorarbeit konstruiert wurde.

Wird eine Kultur mit embryonalen Neuronen bzw. Stamm-
zellen, die zu Neuronen differenzieren, angesetzt, so sind die
Neuronen bestrebt, moglichst eng zusammen zu wachsen. Um
nur bestimmte Neuronen auslesen und auch reizen zu konnen,
ist es notwendig, sie gezielt und einzeln aufwachsen zu lassen.
Hierzu wurden verschiedene Methoden getestet und miteinan-
der verglichen. So wurden verschiedene Oberflachenmaterialien,
topologische und chemische Modifikationen getestet. Fiir das
Oberflaichenmaterial gilt nur die Vorraussetzung, dass es nicht
toxisch sein darf, ansonsten gibt es keine nennenswerten Unter-
schiede zwischen den getesteten SiO,, Si3Ny, TiO, und MgO.
Die topologischen Strukturen zeigten zwar eine leichte Tendenz
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Abbildung 53: Neuronen
auf einer strukturierten
MgO Oberfliche. Die qua-
dratischen Erhchungen von
20nm sind mit einem 5pm
breiten Steg verbunden.
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Abbildung 54: Beispiel ei-
nes Layouts zum netzartigen
Aufbringen von PLL.
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Abbildung 56: MEA mit frei-
en Elektroden aus TiN. Die
Zuleitungen sind unter einer
SizNy Schicht verdeckt.

der Neuronen, sich an Kanten auf der Oberflidche anzusiedeln, je-
doch war dieser Trend zu schwach um ein gezieltes Wachstum an
definierten Stellen zu erreichen und auf dem Rest der Fldche zu
unterdriicken. In Abbildung 53 ist eine Kultur von Neuronen auf
einer strukturierten MgO-Oberfldche zu sehen. Es ist zu erken-
nen, dass die Dendrite zwar bevorzugt an den Kanten anhaften,
jedoch wird der Ort des Neurons selbst kaum beeinflusst. Mit
einer chemischen Modifikation der Oberfldche konnten deutlich
bessere Ergebnisse erzielt werden. Nach einigen Tests hat sich
folgende Kombination als am erfolgreichsten herausgestellt. Zu-
erst wird die mit Aceton und Ethanol gereinigte Oberfliche mit
Sauerstoffplasma behandelt. Die so aufgebrachten Oxidgruppen
werden verwendet, um eine Monolage APTES*37 kovalent an die
Oberflache zu binden. Anschliefiend werden mittels UV-Litho-
graphie entsprechende Gitterlayouts, wie in Abbildung 54 zu
sehen ist, aus PLL38 aufgebracht, auf denen sich die Neuronen
ausbilden sollen.”3® Das Layout wurde in Anlehnung an eine
Arbeit von Villard et al. entworfen.*4° Das PLL wird anhand von
Glutaraldehyd kovalent an das APTES gebunden. In Abbildung
55 sind Teile der strukturierten Proben zu sehen. Die Neuronen
dort sind drei Tage alt. In Bild a) ist deutlich zu erkennen, dass die
Neuronen sich vor allem an den sternférmigen Schnittpunkten
der Linien ansiedeln und ihre Axone entlang der vorgegebenen
Wege ausbreiten. In Bild a) sind an den meisten Punkten noch
sehr viele Neuronen zusammengewachsen. In Bild b) sieht man
aber, dass auf manchen Punkten auch nur einzelene Neuronen
liegen, deren Axone sich entlang der gelegten Spur mit einem
anderen einzelnen Neuron verbinden. Um die Cluster-Bildung
der Neuronen an den Knotenpunkten zu vermeiden, kann noch
die Grofle dieser Punkte sowie die Gesamtmenge der Neuronen
angepasst werden.’" In den ndchsten Schritten sollen einzelne
Neuronen auf den Elektroden eines MEAs4* wie in Abbildung
56 deponiert werden, um sie (gezielt) reizen und auslesen zu
konnen. Das Reizen der Neuronen passiert entweder tiber die Zu-
gabe von K *!-Tonen, welches ein Feuern aller funktionsfihigen
Neuronen bewirkt, oder gezielt durch Spannungspulse an die
einzelnen Kontaktelektroden. Die Elekroden haben, wie in Ab-
bildung 55 a) einen Durchmesser von 30 pm und einen Abstand
von 200 pm zueinander.
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Abbildung 55: a) Teil des PLL-Musters aus Abbildung 54 an dessen Knoten-
punkten sich die Neuronen ansiedeln. Ihre Axone wachsen an den vorgegebenen
Pfaden entlang, b) Knotenpunkte mit einzelnen Neuronen.

Datenaufnahme

Zum Auslesen der Neuronen wird die Oberfliche der in Ab-
bildung 56 gezeigten Anordnung von Kontaktelektroden wie
in Parameter fiir gezieltes Neuronenwachstum beschichtet. An-
schlieffend wird ein Ring mit Verschluss wasserdicht aufgeklebt.
In diesen werden die Neuronen in eine Nédhrlosung gegeben. Die
Atmosphdére tiber der Ndhrlosung besteht aus normaler Luft die
mit 5% CO, versetzt wurde. Wenn sie sich fertig ausgebildet
haben, kann die komplette Probe in einen, wie in Abbildung 57
auf der linken Seite gezeigten, MEA-Amplifier gelegt werden. Er
besitzt eine heizbare Platte an der Unterseite, um die Temperatur
der Nahrlosung konstant bei 35—-36 °C zu halten. In Abbildung 58
sind die gemessenen Signale von drei Elektroden in einer Kultur

Abbildung 57: Aufbau zum Detektieren von Neuronenspikes; links: MEA-
Amplifier mit Heizplatte und Verstérker, Mitte: Verteiler mit je einer BNC-Buchse
pro Elektrode, Netzteil, Multimeter zum Auslesen, rechts: Rechner zum Auswer-
ten der Daten.
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Abbildung 58: Aktionspoten-
tiale einer Kultur von hippo-
campalen Neuronen, die an
drei verschiedenen Punkten
dieser Kultur gemessen wur-
den."39
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Abbildung 59: Schematische Darstellung des Ziels der AER-Messbox. Den Signa-
len der Neuronen werden Adressen zugeteilt, welche der Eingangsreihenfolge
nach weiter geleitet werden.

von - mit unseren vergleichbaren - hippocampalen Neuronen zu
sehen."#3 Bei den gleichzeitig auftretenden ersten Pulsen handelt
es sich um einen angelegten Stimulationspuls von 200 — 450 mV.
Die detektierten negativen Spannungspulse, die von den Neu-
ronen ausgehen, werden durch einen integrierten Verstdrker an
einen Verteiler weitergeleitet. An diesem Verteiler konnen die
eventuellen Signale aller 64 Elektroden einzeln an BNC-Buchsen
abgegriffen und mit einem Multimeter ausgelesen werden. In die-
ser Arbeit wird die Prioritdt auf die Detektion und Einspeisung
der neuronalen Signale in eine neuromorphe Schaltung gelegt.
Daher ist es nur von Bedeutung zu wissen, ob und wann ein
Neuron feuert. Mogliche Informationen anhand der Pulsform,
Frequenz und eventueller Muster, die von biologischen Systemen
zusdtzlich durchaus genutzt werden konnen, gehen in diesem
Fall verloren.*#+"45 Fiir das generelle Einkoppeln eines Signals
sind sie jedoch nicht von Bedeutung. Daher lieflen wir eine Mess-
box herstellen, welche die Peaks der Neuronen detektiert und sie
als digitale Bits mit einer Adresse weiter leitet, wie Abbildung
59 schematisch fiir vier Neuronen zeigt. In Abbildung 60 ist die
Box selbst zu sehen. Um falsche Signale durch das Rauschen zu
verhindern, kann an jedem Eingang iiber einen Trimpotentiome-
ter der Grenzwert festgelegt werden. Aufierdem wird durch die
Kippschalter an jedem Eingang bestimmt, in welcher Richtung
der Grenzwert iiberquert werden muss, um die Signalkaskade
wie in Abbildung 61 zu starten. Obwohl der MEA mit 64 Kontak-
telektroden ausgestattet ist, hat die Messbox “nur” 8 Eingénge.
Allerdings sind wir noch nicht so weit, alle 64 Elektroden mit
einem funktionierenden Neuron zu versehen. Auflerdem haben
Gespréche mit der AG Neuromorphic Behaving Systems ergeben,
dass 8 Neuronen mehr als ausreichend sind, um den Eingang
und die Verwertung von biologischen neuronalen Signalen zu
testen. Zusétzlich lief3 sich so der technische Aufwand fiir die
Box deutlich reduzieren. Die Digitalisierung erfolgt anhand eines
AER-Protokolls.’4%147 Abbildung 61 zeigt anhand einer Simu-
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Abbildung 60: Messbox zum Digitalisieren von Neuronensignalen. Bei den acht
Eingédngen kann jeweils der Grenzwert sowie die Richtung festgelegt werden, in
der der Grenzwert iiberschritten werden muss. Uber den Monitor-Ausgang kann
das Signal fiir einen ausgewdhlten Eingang direkt ausgelesen werden.

lation die Schritte, die bei der Verarbeitung eines detektierten
Signals ablaufen. Wird der Grenzwert tiberschritten, stellt der
Sender eine Anfrage, indem er das pinke REQ-Signal*4® setzt.
Wenn der Empféanger bereit ist, bestatigt er dies, indem er das
blaue ACK-Signal™#9 setzt. Nach dieser Antwort legt der Sender
die entsprechende Adresse an den Datenbus fiir das Neuron an,
wodurch ein Bit gesendet wird. Dann setzt er REQ wieder zu-
riick. Anschlieflend setzt der Empfanger ACK wieder zurtick,
woraufhin der Sender den Bus wieder fiir ein neues Signal frei
gibt. Auf diese Weise konnen 8 der 64 Elekroden “iiberwacht”
und ausgelesen werden.

Durch diesen Aufbau kann beobachtet werden, wie sich biolo-
gische, neuronale Netzwerke entwickeln. Neben dem Studieren
des Neuronenwachstums unter gegebenen Manipulationen in
zweidimensionalen Systemen, ist vor allem die Untersuchung
der Ausbildung und Modifikation von echten synaptischen Ver-
bindungen unter Einfluss von dufSeren Reizen ein interessanter
Aspekt. Fiir das Nachbauen eben dieser Verkniipfungen in kiinst-
lichen neuronalen Netzwerken werden Informationen tiber den
Ablauf einer Verdnderung benétigt. Ein grofSer Vorteil dieses
Systems ist, dass die Verbindungen “aller” acht Neuronen gleich-
zeitig tiberwacht werden, sodass parallel passierende, einzelne
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Abbildung 61: Ablauf von Request (rot), Acknowledgement (blau) und der Adres-
se (gelb) in der Messbox nach simulierter Detektion eines Neuronenpeaks.

Veranderungen im Kontext gesehen werden kénnen. Nach der
Eingabe von definierten Reizen, kann der Ablauf der folgenden Si-
gnalkaskade und damit die eventuell resultierende Veranderung
des gesamten Netzwerkes nachvollzogen werden. Neben der zeit-
lichen Abfolge der Signale kénnen auch die Lage der Neuronen,
sowie die Ausrichtung ihrer Axone einbezogen werden.
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Zusammenfassung

Das Hauptziel dieser Arbeit, Memristoren mit einem gesteiger-
ten Schaltverhalten herzustellen, wurde erreicht. So wurde die
urspriingliche Schaltamplitude von 8 % bei magnetischen Tun-
nelelementen mit MgO-Barrieren durch den Einsatz von TaO-
Barrieren mit asymmetrischen Elektroden und angepassten Sput-
terverfahren auf tiber 200 % verbessert. Dabei blieben die posi-
tiven Eigenschaften erhalten. Hier ist das analoge Schaltverhal-
ten, welches multiple Widerstandniveaus ermdglicht, die je nach
Signalvorzeichen angepasst werden kénnen, besonders hervor-
zuheben. Kombiniert mit einer STDP, die durch entsprechende
Formen der Signalpulse erzeugt wird, erméglicht das analoge
Schaltverhalten eine Gewichtung von Signalen, welche dem Ver-
halten von biologischen Synapsen entspricht. Dadurch werden
sie fiir die Realisierung neuromorpher Computer sehr interessant.
Ebenfalls von grofler Bedeutung fiir eine spatere Anwendung ist
die gegebene Stabilitdat der Widerstandniveaus im Bereich der
Lesespannung. Auch wenn wir im Schaltverhalten und der Stabi-
litat schon grofie Fortschritte gemacht haben, konnen und sollten
die positiven Eigenschaften der Memristoren durch Modifikatio-
nen in der Deposition, Zusammensetzung und Strukturierung
noch gesteigert werden.

Um die genannten Eigenschaften nutzbar zu machen, ist es in
dieser Arbeit ebenfalls gelungen, die neuen verbesserten Memri-
storen direkt auf einen CMOS-Chip aufzutragen, dort zu struk-
turieren und sie so in eine erste bestehende neuromorphe Schal-
tung zu integrieren. In dieser Schaltung kommen sie in einer
kiinstlichen synaptischen Verbindung zum Einsatz und sollen
zur Gewichtung eingehender Signalpulse genutzt werden. Nach
dem Stand der Verdffentlichungen von 10.2015 sind wir bei dieser
direkten Integration von Memristoren in neuromorphe Schaltun-
gen fithrend. Hier wire ein moglicher nédchster Schritt, in einer
Schaltung eine STDP der Memristoren zu erzeugen. Ein entspre-
chend geformter Spannungspuls, der bei einem ausgehenden



Signal an alle Eingangsmemristoren der Schaltung geht, konnte
die Memristoren, in Kombination mit einem gleichzeitig einge-
henden Signal, je nach Signalstdrke modifizieren. Aus einem Netz
von nur drei neuromorphen Schaltungen dieser Art, konnte dann
mit dem simulierten Pawlow’schen Hund ein einfaches, lernfa-
higes System generiert werden. Durch eine Vergroéfierung der
Anzahl dieser Art von Schaltungen, konnen dann auch entspre-
chend komplexere Verhalten erlernt werden.

Im dritten Kapitel wird beschrieben, wie Moglichkeiten unter-
sucht wurden, Einfluss auf das Wachstum und die Ausrichtung
von Neuronen auf strukturierten Oberflichen zu nehmen. Hier
ist es durch chemische Modifikationen gelungen, die Neuronen
so weit zu manipulieren, dass sie entgegen ihrem Drang in mog-
lichst dichten Clustern zu wachsen, an einigen vorgegebenen
Punkten einzeln anwuchsen. Ihre Axone wuchsen dabei entlang
vorgegebener Pfade. Aufgrund ihrer seperierten Lage, kénnen
die Neuronen getrennt angeregt und ihre Signale detektiert und
zugeordnet werden. Durch eine hergestellte Messbox kénnen
anschlieffend die Signale von bis zu 8 einzelnen Neuronen, als di-
gitale Bits mit einer Adresse versehen, in eine neuromorphe Schal-
tung eingekoppelt und analysiert werden. Durch die gleichzeitige
Uberwachung mehrerer untereinander verkniipfter Neuronen,
kénnen anhand der zeitlichen und rdumlichen Ausbreitung ei-
nes Signals, die Verdnderungen der synaptischen Verbindungen
beobachtet werden. Somit liefern diese Arbeiten eine Grundlage
fur zukiinftige Untersuchungen der Entwicklung biologischer
Verkniipfungen in hybriden neuronalen Netzwerken.
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