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Resumen

El uso intensivo de redes neuronales artificiales esta posibilitando un impresionante
desarrollo en muchas areas de la ciencia y la tecnologia, principalmente por su aplicaciéon
en técnicas de aprendizaje automatico y, mas generalmente, de inteligencia artificial. Estas
redes son abstracciones matematicas con una fuerte inspiracién biologica, implementadas
en codigos ejecutados sobre dispositivos electrdnicos usuales (software). Una estrategia
alternativa, en exploraciéon desde hace pocos afios, es que la red pueda estar codificada en
el mismo dispositivo (hardware), lo que redundaria tanto en la optimizaciéon del consumo
eléctrico como en la posibilidad de permitir formas alternativas de calculo y procesamiento
de informacidén. Este enfoque incluye por si mismo una caracteristica distintiva de los
tejidos neuronales bioldgicos: la conformaciéon de intrincadas redes de componentes,
sencillos e imperfectos, con un altisimo grado de interconexiéon. Un ejemplo de estos
sistemas son las redes de nanohilos metalicos. Ellos son generalmente autoensamblados de
nanohilos de plata, de algunas decenas de micrones de longitud y centenas de nan6metros
de diametro, cuyas intersecciones, mediadas por el recubrimiento de 6xido o el polimero
usado en su fabricacién, serian el equivalente a las sinapsis en los tejidos neuronales
mencionados. En este trabajo exploramos numérico-computacionalmente las propiedades
de transporte eléctrico de una red de nanohilos, comparandolas con sistemas
experimentales reales. Se analizan de manera detallada varios modelos del contacto entre
los nanohilos (interfaces), en particular aquellos con propiedades memristivas. Asimismo,
se estudia el efecto de condiciones ambientales, como humedad y temperatura, en su
funcionamiento y se evalda el impacto de la conectividad en sus propiedades eléctricas. Los
resultados indican que mas alla de las propiedades individuales de las interfaces, el grado
de conectividad y la topologia de la red condicionan la respuesta eléctrica obtenida y
permiten delinear recomendaciones para el disefio de un protocolo de caracterizacion
eléctrica de los sistemas experimentales asociados.

Palabras clave: Memristores, redes neuronales, computacion neuromorfica, nanohilos de
plata.



Abstract

The intensive use of artificial neural networks is enabling an impressive development in
many areas of science and technology, primarily due to their application in machine
learning techniques and, more generally, artificial intelligence. These networks are
mathematical abstractions with a strong biological inspiration, implemented in codes
executed on common electronic devices (software). An alternative strategy, explored in
recent years, is that the network can be encoded in the device itself (hardware), which
would optimize power consumption and allow alternative forms of calculation and
information processing. This approach inherently incorporates a distinctive characteristic
of biological neural tissues: the formation of intricate networks of simple and imperfect
components with a high degree of interconnection. An example of such systems are
networks of metallic nanowires. These networks are typically self-assembled from silver
nanowires, a few tens of microns in length and hundreds of nanometres in diameter, whose
intersections, mediated by the oxide coating or the polymer used in their fabrication, would
be the equivalent of synapses in the neuronal tissues. In this work we computationally
explore the electrical transport properties of a nanowire network, comparing them with
real experimental systems. The effect of environmental conditions, such as humidity and
temperature, on their performance is also studied and the impact of connectivity on their
electrical properties is evaluated. The results indicate that beyond the individual properties
of the interfaces, the degree of connectivity and the topology of the network condition the
electrical response obtained and allow outlining recommendations for the design of a
protocol for the electrical characterization of the associated experimental systems.

Keywords: Memristors, neural networks, neuromorphic computing, silver nanowires.
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Prologo

La presente Tesis constituye un estudio tedrico acerca de un tema de investigacién vigente
en el area de la llamada computaciéon neuromorfica, entendida como la posibilidad de
incorporar caracteristicas propias de los tejidos neuronales biolégicos al procesamiento de
informacién. Este trabajo se enfoca en el desarrollo de una plataforma de simulacion,
utilizando el lenguaje de programacion Python y usard como bloque fundamental el modelo
VEOV (Voltage Enhanced Oxygen Vacancy) previamente desarrollado por nuestro grupo de
investigacién. La necesidad de contar con una plataforma de simulacién viene traccionada
por el estudio de un sistema experimental basado en nanohilos de plata, desarrollado por
nuestros colaboradores del Instituto de Nanociencia y Nanotecnologia (CNEA - CONICET).

El estudio que aqui se describe se enmarca en un esfuerzo conjunto teérico-experimental
por comprender si, en lugar de emular propiedades individuales de las redes neuronales
biolégicas, la coleccién de un alto grado de unidades sencillas e imperfectas, factibles de
demostrar cambios resistivos, puede ser empleada para el procesamiento de informacion.
Se trata de un abordaje alternativo al aumento de la densidad de empaquetamiento de
sustratos materiales capaces de almacenar estados binarios. En este sentido, los sistemas a
estudiar se presentan fuertemente analégicos (por cuanto los estados eléctricos alcanzables
son multiples) pero que, no obstante, pueden ser dificiles de programar de manera fiable y
repetible. En este estudio asumimos que las redes a estudiar estdn compuestas por unidades
simples, que muestran un fenémeno de conmutacién entre estados de alta y baja resistencia,
a las que equipararemos a los conocidos memristores y por lo tanto son susceptibles a ser
estudiadas mediante los modelos descriptos. En un esfuerzo por comprender si estos
sistemas pueden ser de utilidad tecnolégica, el presente trabajo es un eslabén fundamental
que le permitird a nuestro grupo de investigacién, desarrollar protocolos eléctricos acordes
y prever dificultades experimentales a fin de mejorar el disefio de protocolos de ensayo y
optimizar la seleccion de muestras.

El escrito se estructura del siguiente modo. El Capitulo 1 brinda el marco general y la
motivacion particular para el desarrollo del proyecto. Por su parte, el Capitulo 2 incluye los
conceptos necesarios para la comprension de los distintos aspectos del trabajo, tanto desde
la perspectiva eléctrica de los dispositivos memristivos como el correlato entre los
materiales constituyentes y los mecanismos de conduccién y conmutacion asociados. El
Capitulo 3 se dedica de manera exclusiva a simulaciones, incluyendo una acabada
descripcién de los alcances y limitaciones del modelo VEOV, asi como de la simulacién
efectuada anteriormente empleando la plataforma SPICE. Alli se describen los cambios
introducidos en ocasién de esta Tesis tanto para implementarse en Python como para
asimilar el sistema experimental de interés en este caso. En el Capitulo 4 se refleja la
respuesta de la plataforma frente a distintas condiciones simuladas, incluyendo factores
ambientales como temperatura o humedad. Finalmente, el Capitulo 5 describe la respuesta
de redes o ensambles de unidades memristivas. A modo de cierre, el Capitulo 6 hace un
breve repaso por los aprendizajes realizados y el conocimiento adquirido durante la
concrecion del presente proyecto.
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1. Marco general

1.1. Contexto

El uso intensivo de redes neuronales artificiales estd posibilitando un gran desarrollo en
multiples areas del dmbito cientifico y tecnolégico, con aplicaciones en métodos de
aprendizaje automatico e inteligencia artificial (1). Estas redes son modelos con fuerte
inspiracion biolégica, implementadas en software y ejecutadas sobre dispositivos
electronicos digitales. Su uso esta dirigido basicamente hacia el manejo de un gran nimero
de datos en tiempos de calculo razonables, contribuyendo con el permanente esfuerzo de la
industria electrénica por mantener un sostenido crecimiento de la capacidad de computo.

El desarrollo de las redes neuronales busca en el cerebro humano una fuente de inspiracion.
El concepto de red neuronal surge a partir de la identificacion y abstraccién matematica de
las partes constitutivas de las neuronas: sinapsis, axones y somas (ver Figura 1). Una de las
caracteristicas distintivas de los tejidos neuronales bioldgicos parece ser la conformacion
de intrincadas redes de componentes, sencillos e imperfectos, cuyo grado de interconexién
seria la clave para entender muchos de los procesos cognitivos mas relevantes de la mente
humana (recordar, aprender, reconocer) (2).

Dendrita

Ax6n terminal

Nucleo

Figura 1: Estructura de una neurona. Imagen extraida de (3)

Por otro lado, ya desde el afio 1971 se reconoce que los dispositivos memristivos, aquellos
cuya resistencia eléctrica depende de la historia previa, poseen caracteristicas
neuromdrficas equiparables al funcionamiento de la sinapsis neuronal (4).

En este proyecto nos proponemos estudiar la conformacién de redes autoensambladas de
dispositivos memristivos que presenten un alto grado de interconexidn. Estas redes
presentan potencialmente las caracteristicas necesarias para efectuar operaciones légicas
(cambiar de estado, integrar estimulos externos y definir caminos preferenciales para el
flujo de la informacién), pero, fundamentalmente, comparten dos rasgos distintivos: un
elevado niimero de unidades elementales y un alto grado de interconexiéon (2). Estas
caracteristicas se pueden apreciar con claridad en la Figura 2.
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Figura 2: Imdgenes obtenidas por microscopia éptica. En la Figura 2 (a) se observa un
entramado de neuronas con alto grado de interconexién. En la Figura 2 (b) se observa
mediante microscopia dptica en campo oscuro el nivel de percolacién de un sistema
autoensamblado de nanohilos de plata. Figuras extraidas de (5).

1.2. Motivacion

La creciente demanda tecnoldgica de procesar grandes cantidades de datos (Big Data) a
velocidades cada vez mayores, imponen la necesidad de desarrollar nuevas tecnologias de
cémputo y almacenamiento de la informacidn. Los factores que limitan el progreso de la
electronica estan relacionados con barreras fisicas que aparecen en los circuitos
informaticos convencionales, ya sea en tamafio (limites fisicos a la miniaturizacién de los
circuitos), velocidad y/o disipacion de energia. Conforme aumenta la capacidad de calculo,
también aumentan las dificultades de vinculacién de los elementos logicos digitales,
enfrentando restricciones mecanicas, térmicas y eléctricas (6).

La ley de Moore, que expresa que aproximadamente cada 2 afios se duplica el nimero de
transistores en un microprocesador, ha impulsado la explosién del uso y manipulacién de
datos en la vida cotidiana de forma extraordinaria. Sin embargo, hay consenso respecto a
que, en los proximos afios, se produciria una "crisis de Moore", en la que la mejora continua
de la potencia de calculo y la disminucién del coste llegaran a su final. En vistas de que el
escenario tecnolégico requiere un ritmo sostenido de crecimiento de la capacidad de
procesamiento computacional, los futuros avances estaran condicionados por la adopcién
de estrategias alternativas, que permitan encarar nuevos desafios y asi superar las
limitaciones existentes (6).

Para superar estos obstaculos se necesitan nuevas plataformas de procesamiento, basadas
tanto en materiales alternativos como en arquitecturas novedosas (7). Es en este contexto
que se propone modificar la légica de calculo reemplazando a las unidades l6gicas binarias
estandar por operaciones mas flexibles y no deterministas. El lenguaje de las computadoras
convencionales es de caracter binario (1 o 0, “si” 0 “no”). La idea de un interruptor fisico
multinivel abre un nuevo abanico de posibilidades, que permitirian no solo codificar mas
informacién, sino imitar la légica humana real agregando operaciones de “tal vez” a las
binarias usuales.

El computo neuromorfico se presenta como una alternativa a la légica binaria, y su
propdsito es emular las funciones eléctricas mas relevantes de los sistemas neuronales y
sindpticos. Este desafio requiere de dispositivos electrénicos capaces de imitar las
arquitecturas y funcionalidades relacionadas con el procesamiento de datos de los sistemas
biolégicos. Los sistemas neuromorficos tienen la potencial capacidad de aprender y
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resolver problemas cognitivos de manera similar al cerebro, pudiendo llegar a ser un millé6n
de veces mas eficientes que las mejores computadoras construidas y con consumos de
energia 6rdenes de magnitud menores (8).

Los sistemas metal/aislante/metal (MIM) que muestran cambios de resistencia de manera
no volatil (entendiendo a la volatilidad como la pérdida de informacién ante la interrupcién
del suministro eléctrico), pueden emular diversas funcionalidades del comportamiento
eléctrico de la sinapsis cerebral sin la necesidad de utilizar elementos circuitales
tradicionales. Estos ultimos poseen un elevado consumo de energia y estan alcanzando su
frontera en el proceso de miniaturizacion. Estos sistemas se denominan memristivos y son
capaces de conmutar eléctricamente entre distintos estados de resistencia, efecto
denominado Conmutacion Resistiva (RS, Resistive Switching). El interés por los dispositivos
con funcionalidades memristivas ha ido incrementandose de forma notable, inicialmente
por su potencial para el desarrollo de celdas de memoria resistiva (RRAM) y mas
recientemente por su capacidad para emular el comportamiento de la sinapsis biolégica (8).

1.3. Antecedentes del grupo de trabajo en el area

El presente estudio se enmarca en el esfuerzo conjunto de un grupo de investigacién por
analizar si ensambles de unidades sencillas, capaces de evidenciar cambios de estado
resistivos, pueden ser empleados en el area de procesamiento de informacién. Se trata de
un esfuerzo teodrico-experimental dedicado a comprender si es posible afectar de manera
controlada el estado interno de ensambles de una multiplicidad de unidades, en principio
memristivas, para que pueda ser empleado para almacenar estados de una eventual
computacion analégica.

El sistema experimental de referencia es el ensamble de nanohilos de plata fabricados por
técnicas humedas, véase Figura 3. Tanto intrinseca, por el método de produccién, como
intencionalmente, por decisidn del fabricante, dichos hilos se encuentran recubiertos de
material dieléctrico, tipicamente (aunque no de manera excluyente) polimeros. En la
interseccion de dos hilos nanométricos (la escala corresponde al didmetro) se forma una
estructura de tipo metal/aislante/metal. Al ser ésta la estructura basica de un memristor, y
habiéndose observado efectos de conmutacién en este mismo tipo de materiales, se asume
que se cuenta con un entramado complejo de dispositivos memristivos.
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Figura 3: Sistema experimental de nanohilos de plata (Ag). (a) Imagen dptica de los
nanohilos depositados sobre un sustrato de silicio. En la esquina superior puede verse la
solucién polimérica que contiene los nanohilos en suspensién y que luego da lugar a la
muestra referida. (b) Imagen adquirida en un microscopio electrénico de la interseccién de
dos nanohilos. (c) Esquema de la interseccién, reflejando las situaciones experimentalmente
realizadas en (b) y (d), respectivamente. (d) Imagen de un microscopio electrénico de
transmisién (TEM) del corte lateral de la interseccion de dos nanohilos. (e) Perfiles de
espectroscopia infrarroja comparados de los dos polimeros empleados durante el proceso de
fabricacion (PVPy PSS) comparados con el obtenido en una muestra. La coincidencia de los
picos indica la persistencia de los mismos en el sistema final, tal como se observaba en la
imagen (d). Figuras extraidas de (9).

Estudios experimentales exploratorios han indicado la fuerte dependencia del estado
resistivo del ensamble con respecto a la historia de estimulos eléctricos aplicados. Por ese
motivo, es menester desarrollar un protocolo de caracterizacién que permita comparar
diversas muestras (es decir, diversos ensambles) para poder analizar la reproducibilidad,
controlabilidad y versatilidad de éstas. Recién sentadas dichas bases es posible aplicar
diversos protocolos que induzcan a los ensambles a converger a distintos estados,
analizando la multiplicidad de los mismos, la dispersién en los estimulos que es preciso
aplicar y la variabilidad de los estados resistivos alcanzados.

Los estudios anteriores del grupo de investigacion pueden clasificarse segin dos abordajes.
Por un lado, se efectué un esfuerzo por desarrollar una plataforma de simulacion
empleando NGSPICE como motor de calculo. SPICE (Simulation Program with Integrated
Circuit Emphasis) es una sigla que identifica un entorno de simulaciéon basado en la
conformacion de circuitos y que es compatible con la emulacién en circuitos integrados
CMOS (Complementary Metal Oxide Semiconductor) (10). Esto tltimo constituye su principal
ventaja por cuanto es sencillo incorporar bloques novedosos a los componentes
comerciales estandar y analizar (aunque no exento de simplificaciones) la compatibilidad
de ambos. NGSPICE es simplemente una version de SPICE en que se facilita la incorporacion
de instrucciones por medio de terminales de Python (11). El entorno SPICE simula el bloque
asociado a la unidad memristiva mientras que, por medio de una rutina desarrollada en
Python, se generaron ensambles sencillos y de una limitada cantidad de unidades, como
puede observarse en la Figura 4(a). De este modo fue posible concluir que ensambles
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pequefios de unidades memristivas conectadas de manera geométrica ya demostraban la
ocurrencia de propiedades disimiles con respecto a los modelos memristivos individuales
(12), véase Figura 4(b). Este fendmeno de emergencia se asoci6 a la combinacién de los
estados iniciales configurados y a la eleccién acerca de como aplicar los estimulos eléctricos
externos. Esto nos indica la estricta necesidad de considerar la historia de estimulos
aplicados por el condicionamiento que producen en los estados eléctricos colectivos
potencialmente alcanzables.
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Figura 4: (a) Esquema de la conexién simulada generada mediante Python. Cada segmento
cuenta con un memristor simulado empleando NGSPICE. La tensidn externa era aplicada entre
los nodos (0,0) y (3,0) y la corriente se cuantificaba alli mismo, lo cual permitia extraer la
resistencia colectiva (Rcoll) del ensamble. (b) Evolucién de Rcoll con los ciclos de voltaje
aplicados. Se incluye como referencia la resistencia de un tinico memristor. Puede verse que, a
pesar de que el modelo individual no se vea modificado con el ciclado, el estado resistivo
colectivo del ensamble evoluciona con los sucesivos ciclos de tension. Figuras extraidas de (12).

Es importante destacar que no existe un modo Unico de simular la respuesta eléctrica de
dispositivos memristivos individuales. Por el contrario, existe una multiplicidad de modelos
que van desde lo meramente operativo, representando el dispositivo como un circuito
eléctrico equivalente (es el caso de los modelos implementados en SPICE) mientras que otros
guardan una relaciéon mas cercana con los fundamentos de la conmutacién desde su correlato
material. En este segundo caso es posible mencionar un modelo denominado VEOV (Voltage
Enhanced Oxygen Vacancy) y que se describira en profundidad en el Capitulo 3, que ha sido
desarrollado considerando la movilidad de especies idnicas (en particular las vacancias de
oxigeno) como un ingrediente fundamental en la modulacién de corriente eléctrica que
circula en los dispositivos memristivos en sus distintos estados resistivos alcanzables.

Por otro lado, se realizé la caracterizacion eléctrica de los sistemas experimentales
empleando distintas condiciones de polarizacién, observandose una gran dispersién en los
estados alcanzados. En este sentido, pudo concluirse que la temperatura y la humedad del
ambiente en que se efectiian los experimentos condiciona los estados posibles, véase la
Figura 37. Esta observacion indica la necesidad de incorporar este aspecto al entorno de
simulacidn.

Por todo lo anteriormente expuesto se identifica la necesidad de contar con una plataforma
de simulacién que sea capaz de incorporar una mayor cantidad de unidades (comparese la
cantidad de unidades en la Figura 3 (a) con la simulada en la Figura 4 (a)) y que brinde la
flexibilidad de incorporar factores ambientales, tales como la temperatura externa.
Asimismo, se plantea la conveniencia de incorporar modificaciones adicionales del modelo
VEOV, originalmente desarrollado por Rozenberg et al (13) y propuesto para 6xidos
sencillos de metales de transicién, de modo que pueda ser implementado en Python, sus
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parametros equiparados con la plataforma en SPICE anteriormente descripta, y los modelos
de conduccién y conmutacién asociados extendidos a los medios materiales presentes en el
sistema experimental de interés.

1.4.

Objetivos

Esta Tesis propone desarrollar un modelo numérico-computacional, dirigido a analizar
como caracterizar eléctricamente estas redes o ensambles neuromdrficos de un modo
significativo y que permitan indicar si son capaces de implementar operaciones légicas o
incluso resolver problemas sencillos directamente en el sustrato material. Para ello,
tenemos como objetivos parciales:

1.

Evaluar el modelo VEOV para emular memristores individuales de distinta
naturaleza.

Implementar el modelo VEOV en Python y analizar su respuesta ante estimulos
eléctricos de distinto tipo.

Proponer cambios al modelo VEOV que permitan adaptarlo a las necesidades del
sistema experimental que se quiere emular (tanto en lo referente a incorporar
factores ambientales como a ensamblar grandes cantidades de unidades).

Implementar redes de memristores, basados en el modelo VEOV, y estudiar su
respuesta eléctrica dependiendo de las dimensiones de la red y el tipo de conexion
entre los componentes o unidades constitutivas.

Estudiar redes de memristores de distintas dimensiones considerando estimulos
eléctricos de distinta intensidad e incorporando factores ambientales.

Analizar la respuesta colectiva del sistema, definir cantidades representativas y
elaborar recomendaciones para el disefio del protocolo de caracterizacion eléctrica
en los sistemas experimentales.
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2. Introduccién general

2.1. Memristores

El memristor es un componente eléctrico pasivo que relaciona la carga eléctrica con el flujo
magnético. Fue inicialmente propuesto en 1971 por Leon Chua como complemento de los
dispositivos pasivos fundamentales (resistencia, capacitor e inductancia) (4). A partir de
este, se logr6 completar la relacién entre las cuatro variables fundamentales (carga
eléctrica, fujo magnético, corriente y voltaje) como se puede apreciar en la Figura 5.

otagd)

Q age) | | (=
v il

Memristor
d® = Mdg 5

Resistor
dv= Rdi

Figura 5: Relacién entre las cuatro variables y dispositivos pasivos fundamentales propuesta
por Leon Chua en 1971.

Segin sus predicciones, este dispositivo presentaba una magnitud denominada
memristencia (memductancia) la cual posee la propiedad de poder variar su valor de
resistencia (conductancia) segtin su historia previa de carga eléctrica (flujo magnético). Es
decir, su resistencia actual depende de la magnitud de la carga eléctrica que ha fluido, y en
qué direccion, a través del memristor en el pasado. Su nombre se origina en base a esta
propiedad, que es la que le da la posibilidad al dispositivo de ser utilizado como una
memoria (14).

La ecuacidn de la variacion del flujo con respecto a la variacion de la carga se refleja en una
funcién de la corriente multivaluada con respecto al voltaje. Comenzando en un cierto valor
de resistencia (inversa de la tangente de la curva I-V), una vez iniciado el proceso de
aumento del voltaje, el dispositivo va actualizando ese valor de acuerdo con la carga que
fluy6 por el sistema. Esa ‘memoria’ del estimulo aplicado se aprecia como un cambio de la
resistencia punto a punto la cual va describiendo, en funcién del voltaje, un l6bulo que no
se cierra sobre si mismo, sino que presenta cierta histéresis.

En la definicidn original de Leon Chua, los dispositivos memristivos son capaces de recordar
su historia mediante la llamada propiedad de no-volatilidad. Esto implica que cuando el
suministro de energia eléctrica es desconectado, el memristor persiste en su resistencia mas
reciente, hasta que vuelva a ser modificado mediante un pulso de tension.

Esto se puede apreciar en la Figura 6, donde se ven los dos estados resistivos posibles al
apagar la fuente (condicién V=0 V) como pendientes en la curva I-V. Esta caracteristica es
de gran relevancia, ya que permite proyectar el uso de memristores como memorias no
volatiles usando dos estados resistivos discretos en los que codificar un bit de informacién.
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Figura 6: Grdfico de corriente en funcion de voltaje de un dispositivo memristivo. Se aprecia
un ciclo de histéresis con dos posibles estados resistivos en la condicién V=0. En verde, se
observa un estado de menor resistencia, y en violeta un estado de mayor resistencia. Figura
extraida de (15).

Es por eso por lo que vamos a referirnos en este trabajo a dispositivos memristivos en lugar
de a memristores, ya que este término tiene como connotacidn al dispositivo original no-
volatil ideado por Chua en 1971. En contraste, el término dispositivo memristivo abarca a
todos los dispositivos susceptibles de mostrar conmutacién memristiva.

Dispositivos memristivos experimentales

A pesar de conocerse la existencia de materiales en los que la resistencia presentaba un
comportamiento no lineal (16), no fue hasta 2008 que el modelo memristivo fue atribuido
a un dispositivo experimental (15). El mismo consistié en un dispositivo compuesto por un
film de TiO; entre dos electrodos de platino como se puede observar en la Figura 7. Al
ensayar este dispositivo, se observé que presentaba una curva I-V donde se podia apreciar
una histéresis como la predicha por el modelo de Chua, y, en particular, la presencia de dos
estados resistivos al cruzar la condicién de 0 V.
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Figura 7: Curva I-V del sistema experimental Pt-TiO,-Pt descripto en el trabajo de Strukov et
al. Figura extraida de (15).

Con la obtencién de esta celda de conmutacion resistiva, se obtiene experimentalmente un
elemento memristivo similar al predicho por Chua casi 40 afios antes. Este trabajo desato el
estudio de nuevos materiales, intentando encontrar el mecanismo que explicara el
fendmeno observado y dando lugar a nuevos dispositivos con comportamientos de
conmutacion resistiva. Cabe destacar que las formas funcionales de las curvas I-V obtenidas
de forma experimental son variadas y dan origen a una multiplicidad de modelos
fenomenolégicos para simular la respuesta obtenida. Esta variedad de respuestas esta
asociada a la multiplicidad de mecanismos de conduccién y conmutacién subyacentes que
dan origen al comportamiento memristivo (8).

Leon Chua ha argumentado recientemente que la definicién podria ser generalizada para
cubrir todas las formas de dispositivos de memoria de dos terminales, tanto volatiles como
no volatiles, basados en los efectos de la conmutacion resistiva (17).

Modelo memristor individual

Independizdndonos de las ecuaciones diferenciales originalmente propuestas por Chua en
el marco de la teoria de circuitos, es posible escribir una ecuacién general para un
memristor como sigue:

I(t) = Ry (X, Vyy, ) - Vi (B) Ecuacién 1

aX

Pl fX,Vy, t) Ecuacién 2
Siendo:

- Rm: Memristencia

- Vm: Voltaje en el memristor

- X: Estado interno del memristor
- I: Corriente

- t: Tiempo

La Ecuacién 1 corresponde a una generalizacion de la ley de Ohm con una resistencia que
es, a su vez, dependiente de otras cantidades representadas como el tiempo t, el voltaje
aplicado Vv y una variable interna X. Esta ultima es la que evoluciona segin lo indica la
Ecuacion 2, guardando relaciéon con las demas variables y su propio estado anterior.
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2.2. Conmutacion resistiva

El fendmeno de conmutacion resistiva consiste en el cambio abrupto y reversible de la
resistencia eléctrica de un cierto material o sistema. Dicho cambio puede ser
desencadenado por medio de distintos tipos de estimulos (eléctricos, magnéticos,
mecanicos, 6pticos o térmicos). Este fendmeno ha sido observado en una multiplicidad de
materiales y geometrias (18). Tipicamente, se trata de cambios en la capa dieléctrica de una
estructura capacitiva como consecuencia de la aplicacién de una tensiéon o corriente
eléctrica. En ese sentido, este fendmeno es el que se asimila con las concreciones
experimentales de los anteriormente mencionados dispositivos memristivos. En esta Tesis
nos restringiremos a las estructuras consistentes en dos terminales eléctricos, tanto por ser
las que mayor atractivo tecnoldgico despiertan como por la correspondencia con el sistema
experimental de interés. La morfologia esquematizada de los dispositivos se puede observar
en la Figura 8. La presencia de una estructura metal / dieléctrico / metal puede equipararse
alo que se observa en la interseccién de dos nanohilos de plata mediados por la presencia
de polimero (véase Figura 3 en el Capitulo 1).

Electrodo L Dieléctrico Electrodo R
i

Figura 8: Forma constructiva de los dispositivos memristivos analizados, con dos electrodos
en los extremos de un dieléctrico.

El cambio que se produce en el estado resistivo puede ser volatil o no volatil dependiendo
de si persiste o no ante la remocion del estimulo externo. En general, el caso de conmutacion
no volatil es el de mayor interés por sus aplicaciones potencialmente sinapticas y como
memorias.

Los cambios del estado resistivo de un sistema implican la existencia de dos o mas estados
de conduccién (uno por cada estado alcanzable) asi como mecanismos que habilitan la
conmutacion entre ellos. El origen microscopico y el mecanismo del cambio de resistencia
puede ser muy distinto y, en consecuencia, cualitativamente diferente para distintos tipos
de materiales. Los mismos se estudiaran con mas detalle en el apartado 2.3 Mecanismos de
conduccion y conmutacion.

Estos comportamientos de conmutacion resistiva no volatil pueden clasificarse, a su vez, en
dos subcategorias: unipolar y bipolar. Los primeros son sistemas en los que el cambio
resistivo puede invertirse mediante la aplicacién de un segundo impulso eléctrico de la
misma polaridad (Ver Figura 9 (b)). En cambio, los sistemas bipolares requieren que el
segundo impulso sea de polaridad opuesta al primero (Ver Figura 9 (a)).
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Figura 9: Comportamiento de un dispositivo memristivo tipo (a) Bipolar, (b) Unipolar, (c)
Voldtil. Figuras extraidas de (19).

Se ha convertido en costumbre llamar al pulso que produce el cambio de resistencia de valor
alto (HR, High resistance) a valor bajo (LR, Low resistance) como el proceso "SET", y al que
la devuelve al estado de alta resistencia como el proceso "RESET". El estado actual del
sistema puede leerse con un impulso de "lectura”, que suele ser una pequefia corriente o
tension de polarizacion que no deberia afectar al estado resistivo dado.

Como se menciond previamente, el fendmeno de conmutacidn resistiva o RS (Resistive
Switching) se ha observado en una amplia variedad de sistemas, como 6xidos simples y
complejos, compuestos organicos, etc. Sin embargo, existen caracteristicas especificas del
comportamiento de RS observado en cada tipo de material.

En el caso de los 6xidos binarios, que son altamente aislantes, se han propuesto diferentes
mecanismos para explicar la fenomenologia de la conmutacidn resistiva, siendo los mas
aceptados el de creacién y ruptura de filamentos conductores entre ambos electrodos y el
de difusion y electro migracion de vacancias de oxigeno (OV, oxigen vacancies) que modulan
la altura de la barrera de Schottky en las interfaces metal/6xido. Por otro lado, en los 6xidos
complejos con estructuras de tipo perovskita, como los cupratos y las manganitas, a menudo
se atribuye el efecto RS a la movilidad de las vacancias de oxigeno.

A pesar de la gran cantidad de datos experimentales de los que se dispone, no hay una
explicacion tnica para describir los mecanismos que originan el efecto fisico de RS debido a
la pluralidad de materiales y fenémenos intervinientes (20). Sin embargo, han surgido
distintos modelos que intentan explicar dicho comportamiento. Estos modelos, le atribuyen
los cambios de resistencia a tres fenémenos: campo eléctrico, efecto Joule y procesos
electroquimicos. Estos fen6menos originan gradientes de potencial, temperatura y
concentraciones de electrones, iones y vacancias, que dan origen al movimiento de cargas
dentro del material asociados a los distintos estados resistivos. En el caso del campo
eléctrico, se genera un gradiente de potencial eléctrico que permite que las particulas
cargadas (electrones, iones y vacancias) presentes en el material se desplacen entre los
electrodos.
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2.3. Mecanismos de conmutaciéon y conduccion

En esta secciéon se presentara un breve panorama de los diferentes mecanismos de
conduccién y conmutacién existentes que determinan las propiedades del fenémeno de
conmutacion resistiva. Los mecanismos de conduccién eléctrica determinan el tipo de
dependencia eléctrica en cada uno de los estados resistivos estables, mientras que los
mecanismos de conmutacién determinan las condiciones de cambio entre estados
resistivos.

Mecanismos de conduccion

La conduccidn eléctrica estd determinada por el tipo de portador que habilita la circulacién
de corriente (electrones, huecos o iones) y el mecanismo por medio del cual se propaga
entre los electrodos en cuestion (drift, efecto tinel, hopping, etc.). Este Gltimo depende del
tipo de material en cuestion y del panorama energético del sistema. Por ejemplo, en una
estructura metal/aislante/metal, los mecanismos de conducciéon seran distintos en el
interior de los metales que en la matriz del aislante o dieléctrico entre ellos. Tipicamente se
refleja esta situacion empleando los conocidos diagramas de bandas. En ellos se representa
la energia de los portadores; en los metales dicha energia se encuentra cerca del nivel de
Fermi, mientras que el dieléctrico representa una barrera de potencial que es preciso
sobrepasar. Dependiendo de cémo se habilite este paso, sea por efecto tiinel cuantico,
aplicando una diferencia de potencial que reduzca el espesor efectivo de la barrera (Fowler-
Nordheim) o habilitando niveles de energia intermedios dentro de la barrera de potencial
activados por medio de la energia térmica del sistema (hopping), se tendran distintas
dependencias de la corriente en funciéon del voltaje aplicado y la temperatura del medio. Las
condiciones particulares que se forman en las interfaces entre los metales y el dieléctrico,
asi como la posibilidad del material de los electrodos de difundir en la matriz aislante
también pueden tener una injerencia en el mecanismo de conduccién. Por este motivo,
existen dos grandes grupos de mecanismos denominados mecanismos limitados por el
volumen (del dieléctrico) o limitados por el electrodo. En estos altimos, el pardmetro mas
importante es la altura de la barrera en la interfaz dieléctrica del electrodo; mientras tanto,
el parametro mas importante en los mecanismos de conduccién limitada por el volumen es
el nivel de energia de las trampas presentes en la pelicula dieléctrica.

Debido a las restricciones impuestas por el modelo VEOV que emplearemos y adaptaremos
para el presente estudio, nos focalizaremos en los mecanismos de conduccién limitados por
el volumen. Estos son:

I.  Emision de Poole-Frenkel
II.  Conduccién por hopping
[II.  Conduccién 6hmica
IV.  Conduccién limitada por la carga espacial
V.  Conduccién iénica
VI.  Conduccidén limitada por los limites de grano

Llegados a este punto es preciso recordar que la plataforma de simulaciéon que se quiere
desarrollar propende a emular la respuesta eléctrica, con la mayor fidelidad posible, de un
sistema memristivo complejo como son los autoensamblados de nanohilos de Ag. Tal como
se describiera en la seccion 1.3 Antecedentes del grupo de trabajo en el drea, dichos nanohilos
se encuentran depositados sobre un sustrato aislante formando multiples intersecciones
entre ellos. En cada interseccion se espera la persistencia de los polimeros empleados para
su deposito y dispersion. Por este motivo, la estructura capacitiva natural que cabe esperar
de cada interseccién es Ag/polimero/Ag. Teniendo esto en consideracion, si bien se hara
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una descripcion general de los mecanismos de conduccién limitados por el volumen, se hara
especial énfasis en aquellos plausibles en los dieléctricos poliméricos.

2.3.1. Mecanismos de conduccién limitados al volumen

Los mecanismos de conduccién limitados por el volumen dependen de las propiedades
eléctricas del propio dieléctrico. El pardmetro mas importante en este tipo de mecanismo
de conduccion es el nivel de energia de las trampas en la pelicula dieléctrica. Entre los
mecanismos de conduccién limitados por el volumen se incluyen: la emisién de Poole-
Frenkel, la conduccién por salto, la conduccién 6hmica, la conducciéon limitada por la carga
espacial, la conduccién idnica y la conduccién limitada por los limites de grano (21).

Sobre la base de los mecanismos de conduccién limitada por volumen, se pueden extraer
algunas propiedades eléctricas importantes en las peliculas dieléctricas, incluido el nivel de
energia de la trampa, la densidad de la misma, la movilidad electrénica, el tiempo de
relajacion dieléctrica y la densidad de estados en la banda de conduccién. Cada mecanismo
permite deducir la relacién funcional esperada entre la corriente eléctrica (I) o su densidad
asociada (J) y la tensién (V) o campo eléctrico (E), mediado por parametros externos tales
como la temperatura (T) del sistema y constantes tales como la de Boltzmann (Kg), la carga
del electrén (e) u otras cantidades convenientemente definidas.

Para ordenar esta seccion, clasificaremos los mecanismos segin su dependencia con la
temperatura. Este criterio permitira enfatizar aquellos aspectos que el modelo VEOV
eventualmente podria captar incorporando la influencia de la temperatura ambiente sobre
la muestra.

Mecanismos de conduccion limitados al volumen y dependientes de la temperatura

I.  Emision Poole-Frenkel.

La emision Poole-Frenkel (P-F) implica un mecanismo que es muy similar a la emision
Schottky; es decir, la excitacion térmica de electrones puede generar que electrones
atrapados en pozos de potencial adquieran suficiente energia para salir de estos pozos y
pasar a la banda de conduccion del dieléctrico. Por lo tanto, este mecanismo a veces se
denomina emision Schottky interna. Considerando un electrén en un pozo de potencial, la
energia potencial de Coulomb del electréon puede ser reducida por un campo eléctrico
aplicado a través de la pelicula dieléctrica. La reducciéon de la energia potencial aumenta la
probabilidad de que un electréon sea excitado térmicamente fuera de la trampa hacia la
banda de conduccién del dieléctrico. En la Figura 10 se muestra el diagrama esquematico
de bandas de energia de la emisiéon P-F. En ese caso uno de los extremos esta constituido
por un semiconductor, sin embargo, la naturaleza del electrodo no es relevante en los
mecanismos dominados por las propiedades del volumen del dieléctrico.
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Figura 10: Energia del diagrama de bandas en el fendmeno de emision de Poole-Frenkel en
una estructura metal-aislante-semiconductor. Figura extraida de (21).

[I. Conduccidén por hopping
La conduccién por salto se debe al efecto tinel de los electrones atrapados que "saltan" de
un sitio trampa a otro en las peliculas dieléctricas. La Figura 11 muestra el diagrama
esquematico de bandas de energia de la conduccién por salto. La expresion de la conduccion
que define a este mecanismo es la siguiente:

E E
1@ a] Ecuacién 3

J=q-a-n-v-exp T kT
donde a es la distancia media de salto (es decir, el espaciado medio entre los sitios trampa),
n es la concentracion de electrones en la banda de conduccién del dieléctrico, v es la
frecuencia de vibracion térmica de los electrones en los sitios trampa, y Ea es la energia de
activacion, es decir, el nivel de energia desde los estados trampa hasta el fondo de la banda
de conduccidn. La emisién P-F corresponde al efecto termoidnico y la conduccion por saltos
corresponde al efecto tinel. En la emision P-F, los portadores pueden superar la barrera de
potencial a través del mecanismo termoiénico. Sin embargo, en la conduccidn por saltos, la
energia del portador es inferior a la energia maxima de la barrera de potencial entre dos
sitios de atrapamiento. En tal caso, los portadores aun pueden transitar utilizando el
mecanismo de tdnel.

Hopping conduction
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Figura 11: Diagrama de energia de bandas para el caso de conduccién por salto (Hopping)
en una estructura metal-aislante-semiconductor. Figura extraida de (21).
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I11. Conduccion 6hmica.

La conduccién éhmica se produce por el movimiento de electrones en la banda de
conduccién y de huecos en la banda de valencia. En este mecanismo de conduccidn, existe
una relacion lineal entre la densidad de corriente y el campo eléctrico. La Figura 12 muestra
un diagrama esquematico de bandas de energia de la conduccién éhmica debida a
electrones. Aunque la banda de energia de los dieléctricos es por definicion grande, seguira
habiendo un pequefio nimero de portadores que pueden generarse debido a la excitacién
térmica. Por ejemplo, los electrones pueden ser excitados a la banda de conduccidn, ya sea
desde la banda de valencia o desde un nivel de impureza. El nimero de portadores sera muy
pequefio, pero no nulo. La corriente de conduccién 6hmica debida a los electrones méviles
en la banda de conduccién o a los huecos en la banda de valencia depende linealmente del
campo eléctrico. Esta corriente suele observarse a muy bajo voltaje en las caracteristicas
corriente-voltaje (I-V) de las peliculas dieléctricas.

Ohmic conduction

Metal Insulator Semiconductor

Figura 12: Diagrama de energia de bandas para el caso de conduccion 6hmica en una
estructura metal-aislante-semiconductor. Figura extraida de (21).

IV. Conduccion ionica.

La conduccién idénica resulta del movimiento de iones bajo un campo eléctrico aplicado. El
movimiento de los iones puede provenir, por ejemplo, de la existencia de defectos de red en
las peliculas dieléctricas. Debido a la influencia del campo eléctrico externo en el nivel de
energia del defecto, los iones pueden saltar por encima de una barrera de potencial de un
lugar del defecto a otro. Dado que la masa de los iones es grande, el mecanismo de
conduccion iénica no suele ser importante para las aplicaciones de las peliculas dieléctricas
en la tecnologia CMOS.

Mecanismos de conduccion limitados al volumen e independientes de la influencia de
la temperatura

V.  Conduccién con carga espacial limitada.

El mecanismo de la conduccidn con carga espacial limitada es similar a la conduccién de
electrones en un diodo de vacio. El catodo termoidnico de un diodo de vacio puede emitir
electrones con una distribucién Maxwelliana de velocidades iniciales (V). La distribucién de
carga correspondiente puede escribirse mediante la ecuacion de Poisson:
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En un material sélido, la corriente de carga limitada en el espacio se produce por la
inyeccion de electrones en un contacto 6hmico.

VI.  Conduccion limitada por los bordes de grano.

En un material dieléctrico policristalino, la resistividad de los bordes de grano puede ser
mucho mayor que la de los granos. Por lo tanto, la corriente de conduccién podria estar
limitada por las propiedades eléctricas de los limites de grano. En este caso, el mecanismo
de conduccién se denomina conduccion limitada por el limite de grano. El limite de grano
construirda una barrera de energia potencial de limite de grano que es inversamente
proporcional a la constante dieléctrica relativa del material dieléctrico.

2.3.2. Mecanismos de conmutacion resistiva

Los mecanismos de conmutaciéon son los que describen los cambios ocurridos en la
configuracién del sistema para habilitar el cambio de un estado resistivo a otro. No son
independientes de los mecanismos de conduccién puesto que condicionan cémo serd el flujo
de portadores en los distintos casos.

La conmutacion puede deberse a cambios ocurridos en el propio dieléctrico, en la interfaz
con los electrodos metalicos e incluso, dependiendo de la naturaleza de los metales
circundantes, por la interdifusion de particulas metdlicas al interior de la matriz dieléctrica.
Nuevamente, por un compromiso entre el modelo que emplearemos (VEOV) y el sistema
experimental que aspiramos a modelar, se hara hincapié en algunos de ellos de manera
preferencial.

Hay una clasificacién importante en los mecanismos de conmutacion resistiva:

- Mecanismos filamentarios: no dependen del area del electrodo.

- Mecanismos dependientes del electrodo: son fuertemente dependientes del area del
electrodo. Los mecanismos que dependen del area son aquellos en donde en general
hay un fenémeno que ocurre en la interfaz entre electrodo y el dieléctrico, a saber:
oxidacion del electrodo, formacién de una barrera, etc.

Mecanismos de conmutacion resistiva:
Dada la multiplicidad de mecanismos reportados en la literatura nos vamos a restringir a
aquellos que puedan ser de interés para el presente trabajo. Estos seran:
[.  Formaciony ruptura de filamentos conductores
[I.  Conmutacioén resistiva de tipo interfacial
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I.  Formacion y ruptura de filamentos conductores

Este mecanismo de conmutacion resistiva implica la creacién y destruccion de un filamento
conductor a través de un material dieléctrico, lo que provoca un cambio en la resistencia
total del material.

En este mecanismo, se aplica un alto voltaje a través del material lo que implica que el
mismo sea atravesado por una corriente eléctrica. La corriente genera calor, lo que puede
provocar la formaciéon de un filamento conductor en el material dieléctrico. Este filamento
(o filamentos) proporciona una via de baja resistencia para la corriente, lo que resulta en
una reduccién de la resistencia global del material y permite que el mismo adquiera un
estado de baja resistencia (LRS, Low resistance state) (22). Cuando se aplica una tensién mas
baja, el filamento conductor puede romperse y la resistencia del material aumenta, pasando
a el estado de alta resistencia (HRS, High resistance state). Mediante la aplicacién de
estimulos externos es posible controlar la formacién y ruptura de estos filamentos, lo que
permite variar la resistencia del material entre un estado de alta y baja resistencia. En
general, se considera que la independencia de LRS con el area de los electrodos del
dispositivo como un indicio de que se trata de un proceso de RS filamentario. La naturaleza
del filamento es variable, ya que puede ser metalico o una region sensibilizada que provea
un camino percolativo entre los electrodos.

Por otro lado, la dependencia con la temperatura puede dar informacién sobre el tipo de
filamento presente: si la resistencia asociada al LRS aumenta conforme aumenta la
temperatura se esta en presencia de un filamento metalico, mientras que para un filamento
de vacancias de oxigeno se espera generalmente una respuesta en temperatura de tipo
semiconductor.

Initial state 1. Forming

J\
2. Reset / 3. Set

Ay Rupture

B

Figura 13: Fenémeno de conmutacion resistiva mediante formacion y ruptura de filamentos
conductores. Figura extraida de (22).
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II. Conmutacion resistiva de tipo interfacial

En los sistemas memristivos dominados por mecanismos de conduccién de tipo interfacial,
el efecto de RS esta relacionado con la modulacion en altura de la barrera de potencial tipo
Schottky que se forma en la interfaz entre el electrodo metalico y el éxido, debido a la
electromigracion de vacancias de oxigeno (OV) ante la presencia de un campo eléctrico o a
cambios en la direccidn de la polarizacion eléctrica en el caso de dispositivos basados en
oxidos ferroeléctricos (22). La interfaz donde se da el movimiento de vacancias de oxigeno
se denomina interfaz activa. Como se explicard mas adelante, segin los materiales en
contacto cambia la interaccién y los resultados observados.

En los o¢xidos, la existencia de defectos (mayormente OV) altera fuertemente las
propiedades de transporte eléctrico, afectando localmente la resistividad. La presencia de
un campo eléctrico puede causar la migracidn de las OV presentes en las proximidades de
la interfaz, modificando la altura de la barrera y generando cambios en la resistencia en esa
region en particular. Los electrodos metdlicos, ademas de servir para el contacto eléctrico
de los dispositivos, juegan un rol fundamental en este proceso. Para que la interfaz tenga un
rol activo se requiere que la altura de la barrera de potencial sea alta, mientras que barreras
bajas dan lugar a interfaces cuasi-6hmicas que no presentan RS. La altura de la barrera
puede ser modulada mediante la eleccion del metal del electrodo.

Para el RS interfacial, a diferencia de los filamentos conductores, los estados resistivos HRy
LR escalan como la inversa del area del dispositivo, en consistencia con una distribucién
homogénea de la corriente en toda la superficie de este mismo. Asimismo, las transiciones
en los procesos de SET/RESET suelen ser mas suaves y con cocientes ON/OFF menores en
comparacion a los del RS de tipo filamentario, donde los cambios resistivos son mas
abruptos y pronunciados (23).

P
P °

Vacancia de Oxigeno

Tipo p:  Alta resistencia Baja resistencia

Tipo n:  Baja resistencia Alta resistencia

Figura 14: Mecanismo de RS interfacial por migracion de vacancias de oxigeno. Figura
extraida de (22).
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2.4. Pretratamiento o tratamiento inicial

En muchos materiales en los que se observa RS es necesario realizar un proceso de
inicializaciéon conocido como “pretratamiento” o también llamado “forming”, a partir del
cual un sistema memristivo empieza a ser operativo. Dependiendo del mecanismo que
habilite la conmutacién, serd necesario o no tener ala estructura que compone el memristor
en una condicidon particular para que se produzca el efecto de RS. En este ultimo caso, puede
llegar a ser necesario un pretratamiento del dispositivo. Este proceso consiste en la
aplicacion de estimulos externos que pueden ser eléctricos, magnéticos, 6pticos, o de
temperatura, que producen una ruptura dieléctrica suave del material.

El electroformado es un caso particular de pretratamiento que esta asociado al mecanismo
de conmutacion de los memristores de caracter filamentario. En general, el término
“electroformado” se usa como una designacidn general para referirse al paso de un estado
inicial, habitualmente irrecuperable, después del cual se habilita la conmutaciéon entre
estados resistivos reversibles. Este proceso consiste en la aplicacién de campos eléctricos
intensos que producen una ruptura dieléctrica suave del material. Tipicamente un
dispositivo memristivo en estado pristino (estado previo al electroformado) es altamente
resistivo. En el caso de RS de caracter filamentario, el proceso de electroformado se asocia
a la formacion inicial de un filamento conductor ante la aplicacién de estrés eléctrico, que
lleva al dispositivo hacia un estado de baja resistencia.

Sin embargo, también existen casos donde el proceso de electroformado se manifiesta, en
sistemas no filamentarios, de manera inversa a lo previamente descripto. Es decir, el
dispositivo en estado inicial se encuentra en un estado de baja resistencia y con el
electroformado pasa a un estado de alta resistencia que puede coincidir con el estado de
alta resistencia de la conmutacion resistiva. Esto puede atribuirse, por ejemplo, a la
presencia de fases metaestables mas conductoras del 6xido que se descomponen en fases
energéticamente estables durante el electroformado (24).

2.5. Resistencia remanente y lazos de histéresis resistivos

Una medicién relevante para caracterizar el RS son los llamados “lazos de histéresis
resistivos” (HSL, Hysteresis Switching Loop). El HSL se construye a partir de un protocolo de
medicién que consiste en la lectura de un estado de resistencia remanente luego de aplicar
un estimulo de escritura, en forma de pulso, que puede cambiar el estado resistivo de la
muestra y que evoluciona siguiendo una rampa temporal definida entre un valor maximo y
un valor minimo de tensién o corriente.

La resistencia remanente se determina intercalando entre dos pulsos de escritura sucesivos
un estimulo de lectura lo suficientemente pequefio para no perturbar el estado resistivo de
la muestra. Finalmente, se disponen en un grafico los valores de resistencia remanente
como funcidén del estimulo de escritura.
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Figura 15: HSL en dispositivos memristivos. En (a) se puede ver un lazo de histéresis con dos
estados resistivos diferenciados, en (b) se ve una estructura con mayor simetria denominada
mesa con patas. Figura extraida de (25).

La Figura 15 es la representacién grafica del parametro R en funciéon de Vm, ambos
expresados en la ecuacion general del memristor (Ver Ecuacién 1).

Los dos HSL muestran casos diferentes tanto en lo referente a los estados resistivos
alcanzados como en términos de su circulacién. En el caso (a), un estado HR de
aproximadamente 1 MQ conmuta, en una operacion de SET en torno a +1 V, a un estado LR
de 1 kQ. Este estado parece demostrar una relajacion ya que, al reducir el voltaje, el estado
va incrementando su valor de resistencia asociada. Apenas superando el -1 V, se da
comienzo a una operacién de RESET en que se alcanza el estado HR. El cociente entre los
estados resistivos de alta y baja es de 3 dérdenes de magnitud. Segin la clasificacion
anteriormente presentada, se trata de un dispositivo bipolar puesto que requiere de la
inversion de la polaridad para revertir el cambio inicial.

El caso (b) es distinto en varios sentidos. Partiendo de un estado de poco mas de 2 k€, se
produce un cambio en torno a +1 V que es revertido al continuar aumentando la tensién
aplicada. El estado de minima resistencia alcanzada es menor a 1 kQ, aunque dicho cambio
es volatil ya que no persiste al cruzar la condiciéon de 0 V. Un cambio equivalente ocurre para
la polaridad contraria, aunque los dos estados no volatiles (los valores de Ra V=0 V) son
similares y el cociente entre ellos es pequefio.
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3. Modelado computacional

3.1. Tipos de modelos y simulaciones

Habiendo introducido ya el concepto de dispositivos memristivos y las particularidades que
deben considerarse dependiendo del material, mecanismo de conduccién y conmutaciéon
estudiados, pasaremos ahora a mencionar el modelo con que se trabajé para simular el
comportamiento de los dispositivos. La importancia de contar con un modelo
computacional adecuado radica en que las simulaciones no solo permiten comprender
mejor el comportamiento de los sistemas memristivos, sino también explorar sus
propiedades en distintos sistemas y arquitecturas, logrando asi optimizar la seleccién de
muestras experimentales a ensayar y también auxiliar en el disefio de protocolos de ensayo.

Actualmente existen varios modelos que intentan caracterizar tanto el comportamiento
corriente-voltaje (I-V) como la dindmica del dispositivo. En su primer anuncio de la
implementacion de memristores, Strukov et al, sugirié un modelo de resistencias variables
acopladas (15). Este modelo se conoce como modelo de deriva lineal y consiste en un
sistema de dos regiones modeladas como resistencias en serie, con un ancho variable en
funcién del campo eléctrico que atraviesa al memristor. Posteriormente, este modelo fue
mejorado por Joklegar y Wolf (26), desarrollando lo que se conoce como modelo no lineal.
Este desarrollo considera los efectos de borde entre las regiones del dispositivo memristivo
y ademas tiene en cuenta la no linealidad del campo eléctrico dentro del memristor.

Sin embargo, hasta el dia de hoy no se ha logrado establecer ninguna conexién directa entre
un modelo y las propiedades fisicas de los memristores (20). S6lo se han derivado unos
pocos modelos a partir de la caracterizaciéon del material y de mediciones eléctricas
experimentales, dando asi algunos indicios sobre los mecanismos fisicos que originan el
comportamiento Unico de los memristores (27). No obstante, dada la complejidad de los
procesos fisicos que tienen lugar en los dispositivos, las descripciones matematicas
detalladas correspondientes suelen ser demasiado complejas para resolverlas
analiticamente y las soluciones numéricas requieren demasiado tiempo para incluirlas en
una simulacion (28). Por otro lado, realizar simulaciones utilizando Unicamente
componentes eléctricos estandar es una practica comun en el desarrollo de circuitos, por lo
que también se implementaron varios modelos de memristores en SPICE haciendo uso de
circuitos equivalentes para simular el comportamiento memristivo (29).

El estudio de algunos de los modelos de memristores publicados méas notables ha
demostrado que los modelos simples son capaces de reproducir la mayor parte de la
dinamica observada con modelos mas precisos, cuyo grado de complejidad computacional
puede conducir a problemas de convergencia y de inestabilidad (30). Por ejemplo, el modelo
original de deriva lineal propuesto por Strukov, sélo es valido para determinadas
selecciones de sefiales de entrada y estado inicial de la memristancia. Esto da una idea de la
importancia de establecer con claridad aquellos rangos de parametros del modelo que
permitan alcanzar estados convergentes donde los resultados obtenidos tengan validez.

Teniendo esto en cuenta, cabe mencionar que el grupo de investigacion en el que se enmarca
este proyecto cuenta con algunos desarrollos previos, que procederemos a explicar a
continuacion:

- Modelo VEOV unidimensional (antecedente).

- Modelo basado en la plataforma SPICE.
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3.1.1. Modelo VEOV unidimensional (Antecedente)

Como se menciond previamente, el presente trabajo se basa en el modelo fenomenolégico
Voltage Enhanced Oxygen Vacancy electromigration (VEOV). Este modelo describe el efecto
RS a partir de los cambios de resistividades locales inducidos por la electromigracién de
vacancias de oxigeno (OV, oxygen vacancies) en regiones del dispositivo con campos
eléctricos intensos, logrando rescatar aspectos no triviales de la dindmica de vacancias con
un alto nivel de detalle. Este modelo es sumamente relevante ya que en gran parte de los
sistemas que exhiben RS las OV juegan un rol central que es transversal a los mecanismos
de conduccién implicados. Es por este motivo que el modelo VEOV se presenté como una
estrategia viable para la simulacién de estructuras capacitivas con dieléctricos conformados
por 6xidos de metales de transicion.

El modelo VEOV esta basado en tres consideraciones fundamentales:

= La modulacién de la poblacién de vacancias de oxigeno que actiian como dopantes
en una matriz homogénea.

= La existencia de una cantidad considerable de defectos ubicuos en 6xidos y que
normalmente se estabilizan durante el proceso de fabricacién o depdsito del
material.

= El rol fundamental de las interfaces en las regiones cercanas al electrodo o en las
junturas de dos especies de 6xidos o subdxidos distintos.

Suposiciones y restricciones del modelo VEOV
Este modelo presenta una serie de supuestos para la modelizacién del fenémeno de RS:

1. Se aplican estimulos eléctricos para generar campos eléctricos en la muestra y

obtener como resultado el fendmeno de RS.

2. El modelo es de caracter unidimensional: El dispositivo individual se compone por
un dieléctrico ubicado entre dos electrodos en los extremos (Véase Figura 16). El
dieléctrico tiene una zona central o bulk, y dos zonas laterales L. y R que estan
contacto con los electrodos.

Se asume que el mecanismo de conduccién es electrénico.

4. El mecanismo de conmutacion se basa en la migracion de OV variando la barrera de
potencial en los electrodos.

5. Se restringe a dispositivos de dos terminales. Si bien existen configuraciones con
tres terminales nos restringiremos a trabajar con el caso mas simple de dos
terminales, una en cada electrodo.

w

Es importante destacar que, aunque el modelo VEOV sea unidimensional no significa que su
mecanismo de conmutacion sea de caracter filamentario. Este modelo presenta una mayor
resistencia en los extremos del dieléctrico porque busca reflejar una barrera de potencial,
cuyo mecanismo es dependiente del area del electrodo. Como se mencion6 previamente,
este mecanismo de conmutacion es caracteristico de los 6xidos binarios.

Alo largo de esta Tesis el modelo VEOV fue adaptado para reflejar los resultados obtenidos
de forma experimental en los autoensamblados de nanohilos de plata embebidos en una
matriz polimérica. Adicionalmente, se optimizé el nimero de variables iniciales para lograr
un modelo capaz de escalarse a cientos de unidades memristivas y asi emular una muestra
experimental.

Como ya se menciond, este modelo describe los fendmenos de RS en funcién de la relevancia
que tienen los defectos, particularmente las vacancias de oxigeno, dentro de un dieléctrico
modificando la resistividad local del material.
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Este modelo fue desarrollado pensando en dieléctricos basados en 6xidos simples (binarios
o ternarios) de metales de transicién. Otra caracteristica fundamental de este modelo es
que tiene en cuenta el importante rol de las interfaces, regiones donde la intensidad de los
campos eléctricos suele ser elevada, promoviendo el movimiento idnico responsable del
cambio resistivo. La evidencia experimental muestra que el RS se da fundamentalmente en
estas regiones.

A continuacion, se describen las caracteristicas mas relevantes del modelo VEOV
unidimensional. Los detalles del funcionamiento del modelo y descripcién detallada de sus
parametros de funcionamiento pueden ser consultados en la referencia (13).

En la Figura 16 se puede observar un esquema del dispositivo memristivo individual segiin
el modelo VEOV. Como se menciond, en los extremos de la muestra se encuentran los
electrodos izquierdo y derecho. Conectado a los electrodos se observa una fuente de
tension, la cual entrega una sefial V(t) a lo largo del experimento.

Electrodo L Dieléctrico Electrodo R

A
[ |

N1 N2 N3 N4 N5 N& N7 N8 NS | N10 | N11 | N12 | N13 | N14 | N15 | N16 | N17 | N18

' ! V
NL, AL, di, Vb NB, AB, di, Vb NR, AR, di, Vb

Figura 16: Esquema de un dispositivo memristivo modelizado segtin el modelo VEOV.

El modelo considera una muestra compuesta por una cadena unidimensional de N dominios
o0 bines (en este caso pueden observarse 18). Cada uno de ellos tiene asociados parametros
locales, a saber: concentracion de OV (§;), resistividad local especifica (4;, que puede
representarse como AL, AR o AB dependiendo del sector de la muestra) y factor de
movilidad de vacancias (VB). Estos parametros son propios de cada dominio y pueden
variar segun la seccion del dieléctrico. Se distinguen varias zonas bien diferenciadas:

- Las zonas L y R, a las que se le asignan NL y NR sitios, respectivamente, estan
asociadas con las interfaces que se forman en las regiones cercanas a la juntura del
6xido con el metal del electrodo.

- Lazona central B esta relacionada con la region bulk del film delgado.

A su vez, cada sitio N; tiene una resistividad local (p;), calculada en base a los parametros
previamente mencionados. En este trabajo, adoptamos la siguiente relacion entre p; y §;:

pi = A+ §; Ecuacion 5
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donde p; es la resistividad especifica en cada sitio en funcién de la densidad de vacancias y
A; es una constante positiva relacionada a la barrera de energia existente en las interfaces
que denominamos resistividad local especifica. La Ecuacién 5 muestra el hecho de que las
OV aumentan la resistividad local del 6xido, y lo hacen de forma proporcional a la cantidad
A;. Laflexibilidad del modelo VEOV permite modificar esta relacion lineal entre resistividad
y densidad de OV para modelizar distintos sistemas experimentales.

Debido a la naturaleza unidimensional del modelo, es posible calcular la resistencia total del
sistema mediante la siguiente expresidn:

N
R = Z Pi Ecuacién 6
i=1

Dicho esto, consideraremos la aplicaciéon de un estimulo eléctrico en el sistema. Asumimos
que se aplica una diferencia de potencial V (t) entre los electrodos. A fin de estudiar cémo
es la difusion de las vacancias en la muestra, definimos la probabilidad de migracion de las
OV hacia un sitio vecino (a < b) dada por una tasa de probabilidad tipo exponencial.

AV; . .
Pap = 8a(1 —8p) e Vot Ecuacion 7

Donde Vy es una barrera de potencial para la difusién llamada “energia de activacién”,
mientras que AV; es la caida de potencial en el sitio i debido al campo eléctrico en el dominio
local. En ambos casos, estos parametros estan adimensionalizados y sus unidades son
arbitrarias.

Esta ecuacidon permite comprender el fendmeno de competencia entre la difusion de las
vacancias y la interacciéon del campo eléctrico aplicado. Por difusion, las OV tienen una
tendencia a migrar desde los sitios con mayor densidad de OV hacia los de menor densidad.
Por ejemplo, si el dominio “a” tiene una densidad de OV mayor que el sitio “b”, lo mas
probable es que haya migracion desde el sitio “a” hacia el sitio “b”. Por ese motivo la
probabilidad de salto es directamente proporcional a la densidad de vacancias en el dominio
“a” y a la concentracién de "sitios de vacancias disponibles” en el dominio de destino. Por
otro lado, para que una OV migre de sitio debe superar una barrera de potencial dada por

Vo.

En presencia de un V(t) la caida local de potencial se incorpora al modelo a través del factor
de Arrhenius e “2Vi/2  De esta manera AV; puede modificar la tasa de migracién de OV entre
sitios, aumentandola o disminuyéndola, dependiendo del estimulo aplicado.

La caida de potencial local se calcula de la siguiente forma:

_Vo

= pi Ecuacion 8

AV,

donde V (t) es el voltaje externo aplicado en cada tiempo t del experimento.

Las probabilidades de salto p,; mencionadas en la Ecuaciéon 7 son a su vez ponderadas
mediante los parametros deltap y deltam, que toman en consideracion el hecho de que no
es posible tener una poblacién de vacancias negativa en ningin dominio de la muestra. El
detalle del calculo de estos parametros se puede consultar en el anexo titulado
Memristorfunction.

El modelo posee un caracter iterativo. Al comenzar un experimento (tiempo t=0, unidades
arbitrarias), el sistema cuenta con un perfil de densidad de OV inicial Sinicia. Este perfil de
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densidad inicial se usa para determinar la resistividad de cada dominio p; segin la Ecuacidn
5y, por ende, la resistencia total Rinicies mediante la Ecuacion 6. Al aplicar el primer estimulo
externo (t=1 u. a.), se calculan las caidas de potencial en cada sitio mediante la Ecuacién 8,y
posteriormente se usan estos datos para calcular el nuevo perfil de densidad de OV usando
la Ecuacién 7. Esto a su vez permite determinar la nueva distribucién de OV en el sistema.
En el proximo paso del experimento (t=2 u. a.), se aplica un nuevo estimulo externo V(t) y
el proceso se repite hasta completar la simulacion.

o—o Loop#5 b
(a) 1 Loop # 6 T T T T ( )
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Figura 17: (a) Resistencia remanente en funcién del voltaje aplicado simulada con el modelo
VEOV para un dispositivo simétrico basado en manganitas. Puede verse en el inserto la
misma curva, en funcion de la corriente en el sistema. (b) HSL medido experimentalmente en
un dispositivo Ti/PCMO/Ti. Figuras extraidas de (13).

Los resultados de las simulaciones realizadas con este modelo indican que durante los ciclos
iniciales el sistema recorre una serie de estados que pueden considerarse transitorios luego
de lo cual la conmutacién se torna estable. Este comportamiento refleja el proceso de
pretratamiento, requerido por las muestras experimentales para empezar a mostrar efectos
de conmutacién reproducibles que se mencion6é en la seccién 2.4 Pretratamiento o
tratamiento inicial.

En el caso de emplear parametros internos simétricos en ambos extremos de la muestra, se
observa una clara variaciéon de la resistencia del dispositivo memristivo entre un valor
maximo de la resistencia (situado alrededor de V=0), es decir la “tabla” y dos minimos
relativamente estrechos situados en los extremos donde V=V, es decir las "patas” de la
“mesa con patas”, también denominada TWL (Table with legs) por sus siglas en inglés. En
este caso, no se observan dos estados distinguibles en la resistencia remanente del
dispositivo ya que los cambios quedan contenidos dentro de la propia variabilidad del
experimento, es decir la “tabla” de la mesa no presenta dos estados claramente
diferenciados.

Por otro lado, en este modelo es posible introducir asimetrias variando los parametros que
definen la resistividad local en las zonas de contacto con los electrodos. A medida que se
acrecienta la asimetria, los resultados de las simulaciones muestran se distorsionan
gradualmente pasando de la forma de “mesa con patas” hacia un ciclo de histéresis
rectangular convencional. La asimetria en las muestras experimentales puede deberse al
proceso de fabricacién, como, por ejemplo, en el caso mas simple donde se utiliza un tipo
diferente de metal para los electrodos. Notese que si bien la naturaleza de los electrodos no
esta incluida en la region simulada (véase Figura 16), las propiedades de las zonas
interfaciales del dieléctrico con sendos electrodos (L y R, respectivamente) se adaptan
dependiendo de las caracteristicas de aquellos.
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Esta configuracion asimétrica sera la de mayor interés para el presente trabajo, ya que
permite obtener un HSL en el que se aprecian dos estados no volatiles distinguibles. Esto a
su vez permite proyectar potenciales aplicaciones de estos dispositivos como
almacenamiento de informacion.

Dicho esto, si bien el modelo VEOV originalmente fue propuesto para 6xidos simples de
metales de transicion, este modelo capta muy bien lo que se observa de forma experimental
en las muestras de matriz polimérica y nanohilos de plata, a pesar de que el mecanismo
subyacente sea distinto.

En este sistema experimental, se observa una conmutacién inicial de LRS a HRS al aplicar
estimulos eléctricos. La evidencia experimental sugiere que el 6xido de plata juega un rol no
desdefiable en este fendmeno, y es por este motivo que el modelo VEOV es adecuado para
modelar el sistema (9).

El grupo de trabajo tiene indicios para postular que el mecanismo de conduccién es
electrénico, aunque sea necesario seguir haciendo mediciones experimentales para
acreditarlo de manera mas robusta. Esta hipdtesis puede ser puesta a prueba tanto
mediante la caracterizacién eléctrica a temperaturas bajas (en las que se dificulta el
movimiento de especies iénicas) como en el dominio temporal (ya que la respuesta de los
electrones es mucho mas rapida que la asociada a iones).

El objetivo de esta Tesis es trabajar sobre este modelo para poder aplicarlo en el sistema
experimental de interés descripto en la introduccion: un sistema que esta formado por una
coleccion de estructuras metal-(6xido) polimero (6xido)-metal fuertemente
interconectadas por caminos conductores representados por los nanohilos en si mismos.
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3.1.2. Modelo SPICE-based

SPICE es un acronimo de programa de simulacion con énfasis en circuitos integrados. Se han
desarrollado modelos de dispositivos memristivos utilizando este entorno, ya que permite
realizar simulaciones generando subcircuitos (31). Una de las ventajas destacadas de
utilizar este entorno es su amplia adopcion en el desarrollo de circuitos integrados. Como
se menciond anteriormente, SPICE es compatible con la incorporaciéon en circuitos
integrados CMOS, lo que le confiere una ventaja significativa. Esta compatibilidad facilita la
incorporacién de componentes novedosos a los elementos comerciales estdndar y permite
analizar la compatibilidad entre ellos.

En el marco de nuestro grupo de investigacion, se implementaron redes de memristores en
los que cada componente individual era simulado empleando el modelo propuesto por
Pershin y Ventra (32), en el cual se construye un dispositivo memristivo mediante la
aplicacion de elementos circuitales. El esquema del modelo utilizado por estos autores se
puede observar en la Figura 18.

Presentaremos una sucinta descripciéon de este modelo para compararlo con la
implementacién efectuada en esta Tesis. Para ello, partiremos de las ecuaciones
matematicas asociadas al comportamiento memristivo, previamente descriptas en la
Ecuacion 1 y la Ecuacién 2, donde esta ultima es la Ley de Ohm generalizada para la
memristancia.

Mientras que las ecuaciones (1) y (2) previamente descriptas comprenden la expresiéon
general, al especificar los parametros Ru(X; Vu; t) y f(X; Vu; t) se define un modelo especifico.
En este caso, como se explicd anteriormente, se eligié el modelo propuesto por Pershin y
Ventra (32). El modelo es el siguiente:

Ry =X Ecuacién 9
X,V t) = f(Viy) - [6(Va) - O(Ropr — X) + 6(=Viy) - 8(X — Ron)] Ecuacion 10
fVm) = BV + 0,5(a — B[V + Vel — [V — Vel Ecuacién 11

Donde X se asimila a Ru (Ecuacién 9) y f (X; Vu; t) se reduce a f(Vu) ponderada por funciones
Heaviside (denotadas como 6) para restringir los valores de resistencia (entre Rorr ¥ Ron,
que equivalen a aquellos definidos previamente como HRS'y LRS, respectivamente) y definir
un dispositivo bipolar (Ecuacién 10).

f(Vm) es una funcién que permanece practicamente constante hasta que se satisface la
condicion |[Vu| = Ve determinando asi el inicio de una funcidn lineal con una tasa de cambio
B > 0 (Ecuacion 11). La funcion f(Vu) es positiva (aumento de la resistencia o RESET) para
Vm>V: >0 y negativa (disminucion de la resistencia o SET) para Vu< V¢ < 0. Esto puede verse
graficado en la Figura 19.

El parametro 3 del modelo determina la tasa de cambio de X (=Rm) determinando a su vez
el tipo de conmutacion (conmutacién abrupta para valores de 3 altos y progresiva en el caso
de valores moderados). En la Figura 20 (c) se puede observar una curva I-V empleando
distintos valores de f.
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Figura 18: (a) Esquema del modelo implementado en SPICE de Pershin y Ventra. SPICE
resuelve el sistema de ecuaciones y le asigna un valor de resistencia variable a R por medio
de la consideracién de un subcircuito conformado por una fuente de corriente variable By un
capacitor C. El valor de tension medido en el punto x se asimila al valor de resistencia

asociado al estado interno de la unidad memristiva.
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Figura 19: Funcidn f(Vu) (Ecuacién 11) para valoresde (a) a>0y >0y
(b) a=0y [ > 0. Figura extraida de (12).
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Figura 20: Respuesta eléctrica de unidades memristivas aisladas. (a) Curva I-V, tomando un
valor de B fijo y analizando la respuesta frente sefiales sinusoidales de amplitud A. (b) X en
funcién del voltaje externo Vu, correspondiente a los mismos experimentos graficados en (a).
(c) Curva I-V obtenidas para una sefial externa sinusoidal de amplitud 2 V para dos valores

distintos de . Figura extraida de (12).
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Una vez definidas las unidades memristivas individuales, cada una de ellas se calcula
utilizando NGSPICE. Las redes se construyeron utilizando un c6digo en Python3, que genera
una malla cuyos elementos individuales se calcularan mediante el motor NGSPICE. Las redes
consisten en una coleccion de nodos unidos por aristas y se inicializan definiendo una
matriz geométrica de nodos cuadrados distribuidos (NxN) colocando un dispositivo
memristivo en cada arista horizontal o vertical. Esto se puede ver en la Figura 4 (a), donde
se grafica el conexionado y el mapa de resistencias de una red cuadrada de 4x4 nodos y 24
unidades memristivas.

Limitaciones del modelo SPICE-based:

Si bien el modelo permitié comprender mejor ciertos aspectos del comportamiento en las
redes de dispositivos memristivos, el mismo presenta ciertas limitaciones:

1. Se trata de un modelo muy abstracto que considera meramente las caracteristicas
eléctricas macroscépicas pero que no permite deducir ninguna fenomenologia
referente a los mecanismos presentes en el medio material.

2. No es posible contemplar efectos ambientales tales como la influencia de la
temperatura y humedad.

3. Se observan limitaciones en los recursos computacionales requeridos al momento
de escalar este modelo a ensambles grandes de dispositivos memristivos.
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3.2. Parametros del modelo VEOV antecedente

Volviendo al modelo VEOV antecedente, inicialmente exploramos el espacio de parametros
propuesto en el modelo desarrollado por Rozenberg et al (13). Describiremos estos
parametros iniciales y a continuacion se explicaran las modificaciones que se hicieron para
adaptar el modelo al estudio de nuestro sistema experimental.

Tabla 1: Pardmetros del modelo VEOV y sus valores de referencia asociados.

Parametro Descripcion Vells de.:
referencia

N Numero de bines 100
NR Numero de bines que componen la zona de contacto derecha 10
NL Ndmero de bines que componen la zona de contacto izquierda 10

Vmax Maximo potencial de la rampa de tension 1000

S Cantidad de steps que componen un ciclo de tension unitario 1200
N_ciclos |Cantidad de ciclos de tensidn que se aplican en el experimento 50
VBL Movilidad de las OV en el extremo izquierdo del dieléctrico 16
VBR Movilidad de las OV en el extremo derecho del dieléctrico 16
VBB Movilidad de las vacancias en la zona central del dieléctrico 16

AL Resistividad local, extremo izquierdo del dieléctrico 1000

AR Resistividad local, extremo derecho del dieléctrico 1000
AB Resistividad local, zona central del dieléctrico 1

Dinicial Densidad inicial de vacancias al comenzar el experimento. 0,0001

N es el nimero de dominios o bines en que se divide el dieléctrico (véase Figura 16). Cada
division “n” tiene asociada una cierta movilidad de vacancias VB, un valor de resistividad
local especifico Ai, y una cierta densidad de vacancias Di (que al inicio del experimento
equivale a Dinicial) que se ira actualizando en cada dominio con cada estimulo externo. La
variacién de la densidad de vacancias inicial Dinicial no genera cambios cualitativos en los
resultados obtenidos, sino que dependiendo del valor configurado al inicio del experimento
variara la escala de resistividad de la muestra, pero no la forma de los graficos obtenidos.

El parametro “s” indica la subdivisién en pasos o “steps” de cada ciclo aplicado, y es de alguna
manera equiparable a la resolucion del experimento. El pulso de tension utilizado en este
trabajo consiste en una sefial triangular, que parte de V=0 u.a (unidades arbitrarias). hacia
el voltaje maximo aplicado Vmax, regresa a 0 u.a. y aumenta su valor absoluto hacia
polaridad negativa para luego regresar nuevamente a 0 u.a.

Con estos parametros de referencia, se obtiene un HSL de estructura simétrica siguiendo la
forma de la mesa con patas (no hay asimetrias en la configuracién del dispositivo). Esto
puede observarse en la Figura 21 donde se grafican las curvas R-V, R-1 y V-I obtenidas con
estos parametros.

Por otro lado, también se observa un proceso de formacidn inicial que requiere alrededor
de 5 ciclos para estabilizarse y converger en una conmutacion estable. Como se mostré en
el Capitulo 1, en la Figura 4 (b) se observa como la red de memristores presenta un
comportamiento emergente respecto al memristor individual durante los primeros ciclos
de tension aplicados. En caso de replicarse dicha fenomenologia en nuestro modelo, la
transicion hacia la conmutacion estable que se observa en el modelo VEOV puede apantallar
dicho fendmeno. Por este motivo, es deseable limitar la cantidad de ciclos transitorios
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Rho total

observados en el modelo VEOV. Adicionalmente, este fenémeno puede ocasionar
dificultades en cuanto a los recursos computacionales y el tiempo que demora el
experimento si tenemos en cuenta que es necesario escalar el modelo a un ensamble de
multiples memristores.

También es necesario destacar que, con este conjunto de parametros, se consume gran
cantidad de recursos debido al elevado nimero de bines, cantidad de steps, y nimero de
ciclos configurados. En este sentido exploraremos la factibilidad de reducir la magnitud de
estos pardmetros sin generar sin cambios significativos en el comportamiento obtenido.

Finalmente, en estas condiciones existe una elevada cantidad de parametros
independientes que dificultan la tarea de llevar a cabo un analisis para comprender el rol
que ejerce cada uno en el resultado final.

Rho total vs | normalizada

b)

=== Rho total vs | totalimax

a)

Rho total vs V normalizada

~==- Rho total vs V normalizada

0065

0060

1 totalimax

0055 C)

V normalizada vs | normalizada
0050
Hysteresss loop

0045

0040

0035

-1.00 075 -0.50 025 000 025 050 075 100
V total / Vmax

000 015
1 totalAmax

Figura 21: Resultados del modelo utilizando los pardmetros definidos en la Tabla 1y
graficando a partir del quinto ciclo de tensién para evitar efectos del forming. (a) Curva R-V,
(b) Curva R-1, (c) Curva V-1.

Con esta configuracion del modelo se realizé un analisis ceteris paribus, modificando el valor
cada una de las variables individualmente para estudiar qué efectos tienen sobre el sistema
total. Es necesario destacar que este modelo tiene un espacio de parametros finito en el cual
se obtienen resultados convergentes, por lo tanto, la importancia de conocer los limites y
efectos de cada variable para poder estudiar el sistema.

Como la estructura mesa con patas no presenta HRS y LRS debido a que los estados
resistivos alcanzados son volatiles, buscaremos variar los pardmetros iniciales de la
simulacidn para poder obtener estructuras asimétricas. El objetivo es obtener estados HRy
HL claramente diferenciados para indagar su uso como dispositivos susceptibles de ser
usados para almacenar informacién. Existen varias formas de introducir asimetrias en el
modelo para modificar la forma de la estructura final. En todos los casos es necesario variar
alguno de los pardmetros que afectan uno de los extremos del dispositivo memristivo, de
forma que haya una diferencia de magnitudes entre ambos extremos. Las alternativas son:

- Modificar el numero de bines en los extremos (NL, NR)
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Modificar la movilidad de las vacancias en uno de los extremos (VB)

Modificar la resistividad local especifica en uno de los extremos (AL, AR)

Al aumentar el grado de asimetria, los resultados de las simulaciones muestran un cambio
gradual de la mesa con patas hacia un ciclo de histéresis rectangular. La presencia de
asimetrias en las muestras experimentales puede deberse al proceso de fabricaciéon, como,
por ejemplo, en el caso de utilizar un tipo diferente de metal para los electrodos o
diferencias de concentraciones durante el depoésito del material. En el caso de los
autoensamblados de nanohilos de plata, la asimetria puede originarse en el pretratamiento
aplicado, en la difusion del metal, en la incidencia de la geometria en la exposicion a la
humedad, a la oxidacién no intencional de la plata en contacto con los polimeros, asi como
otros motivos e incluso varios de ellos en simultaneo.

Habiendo dicho esto, concluimos que es necesario una redefiniciéon y optimizacién de los
parametros del modelo VEOV a fin de minimizar el nimero de ciclos requeridos para
alcanzar la convergencia, obtener resultados equivalentes optimizando el consumo de
recursos y comprender los efectos de cada variable sobre el comportamiento del memristor.

3.3. Comparaciéon de modelos VEOV'y SPICE

Existen puntos de contacto entre ambos modelos. En la Tabla 2 se presenta una
comparacion entre los distintos pardmetros de entrada requeridos para iniciar un
experimento en ambos modelos.

Tabla 2: Comparacion de variables entre modelos SPICE based y VEOV.

Modelo SPICE | Modelo VEOV

Senal eléctrica

Voltaje externo (Vext): Sinusoidal
Variables:

- Amplitud (A)

- Frecuencia (f)

- Numero de ciclos (N)

Voltaje externo V(t): Triangular
Variables:

- Amplitud (Vmax)

- Numero de pasos (s)

- Numero de ciclos (n_ciclos)

Parametr

os del modelo

Ron [Q]
Roff [Q]
Voltaje umbra o V, [V]

Alpha = [kQ/s V]
Beta = [kQ/s V]

N = Nimero de dominios
NL, NR = Tamaio de la zona de contactos
izquierda y derecha.

Cada dominio tiene los siguientes parametros
asociados:
VB(i)= Parametros de movilidad [u.a.]
A(i) = Resistividad local especifica
Di(i) = Densidad de vacancias (inicialmente
determinado por Dinicial)

Parametros de salida

Corriente [A]
Estado [Q]

Corriente
Resistencia total
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3.4. Redefiniciéon y optimizacion de parametros

Teniendo en cuenta las consideraciones presentadas en el titulo anterior, se opté por
redefinir los parametros iniciales del modelo para el presente trabajo.

Optimizacion del cédigo en términos de consumo

Como se explico en la Tabla 1, inicialmente el cédigo consideraba 100 bines por dispositivo
memristivo, véanse los valores de referencia listados en la Tabla 1. Previendo que en los
pasos subsiguientes del modelo sera necesario trabajar con redes de memristores, hasta
escalar a un gran numero de ellos, es necesario reducir el consumo de recursos
computacionales que requiere cada simulacién de un memristor individual. El problema de
la escalabilidad del modelo es fundamental para poder ensayar arreglos de cientos o miles
de dispositivos memristivos ensamblados en un tiempo razonable. Variando los parametros
iniciales del cédigo, se llegd a la conclusion de que es posible disminuir notablemente el
nimero de dominios que componen el memristor sin cambios significativos en el
comportamiento. Por lo tanto, se redujo el nimero de bines a 12 en total, tomando 10 bines
en la zona central y 1 en cada extremo de la muestra. Asimismo, la reduccién de la cantidad
de bines asociados a sendas interfaces se redujo a su minima expresion por demostrarse
que la asimetria deseada en los HSL era alcanzable mediante la modificaciéon de sus
movilidades y constantes de resistividad asociadas.

«_n

Por otro lado, también se evalud la posibilidad de reducir el nimero de pasos “s”, ya que
este parametro tiene un impacto directo en el tiempo requerido por cada simulacion.
Explorando los limites del modelo, determinamos que con los nuevos parametros
implementados es posible reducir en un orden de magnitud la cantidad de steps del
experimento sin que se produzcan cambios significativos en los resultados obtenidos.

Adicionalmente, a fin de minimizar el nimero de ciclos necesarios en la etapa de formacion
inicial y lograr la convergencia, optamos por modificar la distribucidn inicial de vacancias
pasando de una distribucién homogénea en todos los dominios del dieléctrico, a una
distribuciéon inhomogénea. Habiendo analizado la evolucion del perfil de densidad de
vacancias en cada dominio en funcién del nimero de ciclo aplicado notamos que la
distribucién inicialmente homogénea tendia a una acumulaciéon de vacancias en las
cercanias de las regiones L y R. Por este motivo, inicializando el perfil de vacancias en una
situacion similar a esta udltima permite reducir la cantidad de ciclos que pueden
considerarse transitorios. En esta configuracion los extremos derecho e izquierdo del
dieléctrico tienen una densidad inicial de OV cero, mientras que el bulk cuenta con una
densidad inicial Dinicial y los dominios en el extremo derecho e izquierdo del bulk tendran
una densidad inicial fdid y fdii veces mayor a la densidad inicial Dinicial. Estos cambios se
explicaran con mayor detalle en la seccion 3.5 Andlisis del modelo VEOV individual.

Reduccion del espacio de parametros

A fin de simplificar el analisis de los resultados y también reducir la cantidad de
experimentos necesarios para conocer los limites del modelo, se trabajé a fin de reducir el
numero de parametros independientes que se deben precisar inicialmente para definir al
memristor.
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Parametros de referencia

A fin de tener una base con la cual comparar y realizar posteriores andlisis, se defini6 el
conjunto de pardmetros de referencia que se muestra en la Tabla 3. En la seccidén siguiente
se analizara cémo la variaciéon de algunos pardmetros clave afecta los resultados y se
evaluara su importancia al momento de escalar al sistema a una red de multiples

memristores.

Tabla 3: Pardmetros de referencia del modelo VEOV adaptado.

Parametro Referencia Valor d?
referencia
Parametros del dispositivo
NL, NR, NB | Cantidad de celdas centrales - Valor absoluto (1,1, 10)
1 Cociente de movilidad de celdas centrales respecto a las del lado 1
derecho - Ratio
12 Cociente de movilidad de celdas del lado izquierdo respecto a las 1
del lado derecho - Ratio
VB Factor de escala de movilidad de las vacancias 16
AL, AR, AB |Resistividad local de las celdas izquierdas, derechas y centrales | (1E3, 1E4, 1)
Dinicial | Densidad de vacancias inicial 0.0018
fdid Factor de densidad inicial de vacancias extremo derecho - ratio 10
fdii Factor de densidad inicial de vacancias extremo izquierdo - ratio 10
.. diinhom=1 distribucién inicial de vacancias inhomogénea
Diinhom . L ) , 1
diinhom=0 distribucién inicial de vacancias homogénea
Parametros de la seiial eléctrica
Vmax Tension maxima 100
s Cantidad de pasos por ciclo unitario 200
N_ciclos | Numero de ciclos del experimento 10
Pol Polaridad del ciclo de tensién (1 positivo, -1 negativo) 1
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Resistencia

Resistencia

3.5. Analisis del modelo VEOV individual

3.5.1. Analisis de respuesta bajo distintas combinaciones de parametros

A fin de comprender los alcances y limitaciones del espacio de pardmetros que caracterizan
a este modelo, realizamos una serie de experimentos donde se varian parametros internos
y externos del memristor individual. Describiremos a continuacién los resultados de mayor
relevancia y sus efectos en el modelo.

Introduccion de asimetrias: variaciéon de resistividad local

Para analizar la influencia de la variacion de las resistividades locales especificas, se parti6
del conjunto de parametros de referencia y una combinacién de resistividades locales que
da como resultado una curva R-V simétrica. En este caso (AL, AR, AB) = (1000,1000,1). A
continuacion, se introdujo una asimetria aumentando progresivamente la resistividad local
especifica en el extremo izquierdo respecto del derecho para evaluar como afecta la curva.

Se puede observar en la Figura 22 que a medida que aumenta la diferencia de resistividad
local especifica entre los extremos derecho e izquierdo de la muestra, el grafico R-V tiende
a una forma mas cuadrada con dos estados resistivos diferenciados en el entorno de V=0
u.a. En cambio, cuando ambos extremos tienen la misma resistividad local especifica, el
grafico obtenido es simétrico con una forma similar a la mesa con patas.

b) AR = 2500

Resistencia vs AV Resistencia vs AV

a) AR = 1000
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Figura 22: Grdfico R-V modificando progresivamente la resistividad local del extremo
izquierdo de la muestra. Se puede notar el cambio en la estructura pasando de una forma
simétrica a una forma cuadrada a medida que aumenta la asimetria. (a) (AL, AR, AB) =
(1000,1000,1), (b) (AL, AR, AB) = (2500,1000,1), (c) (AL, AR, AB) = (7500,1000,1), (d) (AL, AR,
AB) =(10.000,1000,1).

Si bien existen otras alternativas posibles para asimetrizar el dispositivo memristivo y
obtener dos estados resistivos diferenciados, por conveniencia se optd por utilizar la
variacién de las resistividades locales especificas en los extremos del dieléctrico. Otras
alternativas posibles para asimetrizar los dispositivos memristivos en el modelo VEOV son:
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- Movilidad de las vacancias (VB): aumentando o disminuyendo este parametro en
los bines de los extremos de la muestra, se puede modificar la forma de la curva
llevandola hacia formas mas cuadradas que presentan dos estados resistivos
diferenciados. Sin embargo, el rango de valores de VB que puede utilizarse es mucho
mas acotado que en el caso de la resistividad local y puede ocasionar problemas de
convergencia previniendo la formacién del ciclo de histéresis.

- Cantidad de dominios en los extremos de la muestra (NL, NR): definir una
diferencia entre la cantidad de bines en el extremo derecho e izquierdo de la
muestra genera una diferencia en la resistencia total en cada semiciclo, y
consecuentemente se introducen asimetrias en el ciclo de histéresis. Optamos por
no aplicar este criterio ya que modificar la cantidad de bines estad estrechamente
relacionado con la caida de tensiéon que ocurre sobre el dispositivo, por lo que
implicaria modificar ambos parametros en simultaneo.

Por estos motivos, fue que en este trabajo se opté por modificar la resistividad local
especifica en los extremos en lugar de utilizar otros parametros.

Vmax y cantidad de pasos

Considerando el conjunto de parametros de referencia establecidos en la Tabla 3, se
aplicaron voltajes crecientes y decrecientes para analizar la respuesta del dispositivo
individual. Tal como muestra la Figura 23 se observa que al aumentar el voltaje maximo
aplicado (de 100 u.a. a 200 u.a.), se pierde la forma cuadrada del HSL, transformandose
progresivamente en una forma mas simétrica que tiende hacia la mesa con patas. El efecto
cualitativo es que hay un plegado en la curva HSL, y HRS y LRS tienden a acercarse cuando
aumenta la tension aplicada. Este llamativo comportamiento se estudiara en mayor detalle
en la seccién 3.5.2 Estudio del proceso de formacién inicial.

Consideramos que este fendmeno ocurre debido a que, al haber una caida de tensién mayor,
se incrementa el factor exponencial en el calculo de probabilidades de transicion de las OV
(ver Ecuacion 7) y esto habilita un mayor movimiento hacia los extremos ya que se
incrementa el estimulo para atravesar las barreras de potencial (en ambas polaridades).
Esto se traduce como un incremento en la resistividad de los graficos HSL al aumentar la
tension aplicada.

Aumentar la tension aplicada hace que se acentten el salto de OV hacia los extremos del
dieléctrico. Esto se ve como un incremento en el HRS ya que mas vacancias logran atravesar
la barrera de potencial hacia el extremo mas resistivo del dieléctrico (en nuestro caso, el
extremo derecho, ver Tabla 3), pero también como un incremento en el LRS, ya que en si
bien el extremo izquierdo tiene una resistividad local menor que el derecho, su barrera de
potencial también es menor y al incrementar la tensién aplicada el aumento en la densidad
de OV que ocupan el extremo izquierdo compensa su menor resistividad especifica.

De esta forma, a mayor tension aplicada, ambos extremos reciben mayor densidad de OV
aumentando la resistividad de la muestra tal como puede observarse en la Figura 23, y la
diferencia que existe en la resistividad local de los extremos de la muestra se compensa con
la densidad de OV. Esto genera que, a mayor tension maxima aplicada, LRS crece mas que
HRS, reduciendo el cociente HRS/LRS conforme aumenta Vmax.

Por otro lado, a mayor Vmax aplicada, la conmutacion entre HR y LR se vuelve mas marcada
debido a que la mayor diferencia de potencial facilita el movimiento abrupto de las
vacancias, y se percibe en el HSL como que las patas de la mesa tienden a acercarse a V=0
(ver Figura 23)
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Resistencia

Resistencia

Consideramos que esta es la explicacién detras del fendmeno de simetrizacién de la
estructura al aumentar el voltaje aplicado, el cual tiene relevancia al momento de definir el
voltaje que se aplicara en las simulaciones de redes de memristores.

Por otro lado, en caso de aumentar ain mas la tensién aplicada, es necesario aumentar
también el ndmero de pasos “s” del experimento, ya que una menor cantidad de pasos lleva
a discretizar la ecuacion diferencial de probabilidad de salto de vacancias con mucho
margen de error y por lo tanto se obtienen resultados erraticos.
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Figura 23: HSL aumentando progresivamente el voltaje mdximo aplicado. (a) Vmax=100 u.a.,
(b) Vmax=135 u.a., (c) Vmax= 170 u.a., (d) Vmax=200 u.a. Se aplicaron 10 ciclos de tension
en el experimento, los grdficos muestran los resultados a partir del tercer ciclo aplicado para
evitar comportamientos transitorios.

Analizando también el comportamiento del sistema al disminuir el voltaje aplicado, se
observa en la Figura 24 como el HSL pierde su forma progresivamente hasta que finalmente
no se observa convergencia y no se produce su formacion. Esta observacion es importante
ya que al momento de trabajar con redes sera necesario definir que tensién a aplicar en
funcion de la cantidad de memristores de la red y su geometria, a fin de que se produzca una
caida de tension significativa en cada dispositivo memristivo (de al menos 100 u.a.) y asi se
observe la formacién de un HSL convergente.
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Figura 24: HSL disminuyendo progresivamente el voltaje mdximo aplicado. (a) Vmax=100
u.a., (b) Vmax=80 u.a., (c) Vmax= 60 u.a., (d) Vmax=40 u.a. Se aplicaron 10 ciclos de tension
en el experimento, los grdficos muestran los resultados a partir del tercer ciclo aplicado para
evitar comportamientos transitorios.

Densidad inicial de vacancias

Como se mencioné previamente, modificar la densidad inicial de vacancias genera un
cambio proporcional en los valores de resistencia total del experimento sin cambiar de
forma cualitativa los resultados obtenidos en las curvas I-V o R-V. Es importante destacar
que, en este sistema cerrado, el parametro Dinicial determina la totalidad de vacancias que
habra en el dieléctrico a lo largo de todo el experimento porque no hay intercambio con el
medio. El aumento de la densidad de vacancias inicial en un orden de magnitud aumenta un
orden de magnitud HRS y LRS. Consecuentemente, al disminuir la densidad inicial de
vacancias se obtiene también una disminucién en las magnitudes HR y LR. Adicionalmente,
el cociente HR/LR se mantiene constante independientemente del valor que se le asigne a
Dinicial.

Polaridad del pulso de tensién

Como se explicé con anterioridad, una de las ventajas que tiene el modelo VEOV es la
versatilidad para configurar la sefial de la fuente de voltaje. En este caso, continuaremos
utilizando la sefial triangular descripta, pero analizaremos la variacién en la curva de
histéresis cuando cambiamos la polaridad de la sefial, pasando de un primer semiciclo
aplicado positivo (Pol = +1) a un primer semiciclo negativo (Pol = -1).

En la Figura 25, se puede observar que, manteniendo el resto de los parametros constantes
y Unicamente variando la polaridad de la fuente de tension, cambia el sentido en el que se
recorre la curva R-V sin cambiar los valores de resistencia obtenidos.
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Figura 25: (a) HSL recorrido en sentido antihorario, primer semiciclo de tensién aplicado
positivo. (b) HSL invirtiendo la polaridad de la tensién de la fuente y aplicando un primer
semiciclo de tensién negativo. La curva HSL se recorre en sentido horario. En ambos casos se
observa la transicion de un estado de baja resistencia (inicio del experimento) hacia un
estado de mayor resistencia al aplicar el estimulo externo.

Variacion de HR y LR en funcién del niimero de ciclos

Alo largo de esta serie de experimentos, se puede observar en el grafico R vs N° ciclo que
ambos estados HR y LR no son constantes, sino que varian en funcién del nimero de ciclos
aplicado. Se puede observar en la Figura 26 la disminucién de la resistividad en el conjunto
de parametros de referencia.

Esta estabilizacion se debe al reacomodamiento de las vacancias en el volumen del
dieléctrico, ya que conforme transcurren los ciclos de tensién las OV tienden a abandonar
los dominios en contacto con los electrodos y a situarse en los bines mas extremos del bulk.
Este movimiento es paulatino y asintoético, ya que la tasa con la que disminuye la resistencia
tiende a decrecer con un mayor numero de ciclos. Gracias a las simulaciones realizadas,
concluimos que aplicar 10 ciclos de tension parece ser suficiente para que el cambio relativo
en los estados de resistencia (de alta y de baja) sea menor al 1%. Es decir, a partir del décimo
ciclo los estados de resistencia (para el conjunto de parametros de referencia) no varian
mas de un 1% por cada nuevo ciclo aplicado.
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Figura 26: HRS y LRS en funcién del niimero de ciclo aplicado.

3.5.2. Estudio del proceso de formacién inicial

Analizando el cddigo, se determind que la distribucién inicial de vacancias tiene un impacto
fundamental en el nimero de ciclos de tensién que es necesario aplicar para que finalice el
proceso de formacion inicial y el HSL converja en una forma estable y reproducible.

Este proceso se ve reflejado en nuestra simulaciéon como una serie de ciclos en los cuales se

produce un reacomodamiento de la densidad de vacancias en los bines del dieléctrico. Una

vez finalizado el proceso, la relaciéon HR/LR se estabiliza y los graficos I-V e R-V comienzan
areflejar el fenémeno de conmutacidn resistiva.

Inicialmente, el codigo contemplaba una distribucién de vacancias homogénea en todos los
bines de la muestra. Partiendo de estas condiciones iniciales, durante los ciclos que requiere
el electroformado (4, 5 o 6 dependiendo los parametros iniciales), se produce un
movimiento de las vacancias desde el centro del dieléctrico hacia los extremos,
produciéndose una acumulacion en los bines de los extremos del bulk (ver Figura 27). Esta
configuracién es estable y una vez se logra esta distribucién de vacancias el HSL se vuelve

convergente y repetible.

12 | 1 | U I I 1 | 1 12
10} | B g ! {10
8} § 18
° I | i i
L 6} ! : 16
w | ! : )
4t R | 14
2 R E 12
. 52’; i
0 - 1 Il L I
0 5 0 15 . 85 %0 95 100

Figura 27: Perfil de concentracién de vacancias normalizado a la distribucion inicial
uniforme al final del forming en un sistema simétrico. Nétese que en esta configuracion el
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bulk del dieléctrico va desde los bines 10 a 90, y los dominios 0-10 y 90-100 son aquellos que
estdn en contacto con los electrodos. Figura extraida de (13).

La duracién de los ciclos de formacidn inicial estd dada por la distribucién inicial de
vacancias y cuantas transiciones son necesarias para llegar al estado semi-estacionario de
distribucién de OV. Razonablemente, la distribucién inicial tiene un alto impacto en la
cantidad de ciclos de tensidn transitorios que deben realizarse antes de llegar al estado
semi-estacionario donde se observa el comportamiento memristivo.

Si bien desde el punto de vista de un dispositivo memristivo individual el estudio de los
ciclos transitorios puede ser de gran interés para conocer la dinamica del pretratamiento,
en el caso de redes de memristores esta etapa inicial puede ser contraproducente. Como el
movimiento de las vacancias depende de forma exponencial con el potencial aplicado, a
menor potencial aplicado menor sera el movimiento de las vacancias y por lo tanto mas
ciclos serdn necesarios para que se produzca el reacomodamiento de estas, prolongando asi
el nimero de ciclos de tensidn transitorios.

Como en un arreglo en forma de red la tensién que recibira cada dispositivo dependera de
la ubicacién de los extremos de la fuente de tensidn, a fin de maximizar la cantidad de
dispositivos que muestren un comportamiento memristivo se opté por utilizar una
configuracién inicial de OV que minimice la cantidad necesaria de ciclos transitorios. A
igualdad de parametros, una distribucién de vacancias homogénea requiere mas ciclos
transitorios antes de llegar a la etapa semi-estacionaria.

Inicialmente, se realizaron experimentos en el dispositivo individual partiendo de una
distribucién homogénea de OV en todos los dominios de la muestra. Al aplicar sucesivos
ciclos de tension, la distribucién de las vacancias cambia atravesando el estado transitorio
hasta llegar a un estado “estable” donde los resultados de las curvas [-V y R-V muestran
repetitividad.

La distribucion final de vacancias se puede observar en la Figura 28, donde se aprecia el
cambio en la distribucién de vacancias. Las celdas de los extremos (correspondientes a los
dominios adyacentes a los electrodos) estan practicamente vacias de vacancias. Las celdas
adyacentes a éstas, es decir las celdas de los extremos del dieléctrico tienen una mayor
densidad de vacancias mientras que las celdas centrales tienen una densidad similar a la
definida como densidad inicial de vacancias del experimento.

Sin embargo, las celdas de los extremos son aquellas donde se define una resistividad local
de 3 0 4 6rdenes mayor que la resistividad del centro de la muestra, por lo que la densidad
de vacancias de los extremos es crucial para definir el comportamiento del modelo.

Adicionalmente, en la Figura 28 se observa una asimetria en la distribuciéon de vacancias
luego del ciclado, en las crestas de la distribucion de vacancias a lo largo de los bines (bines
1y 10). Esta pequeiia diferencia depende de la polaridad de la tensién con la que se inicié
el experimento.
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Perfil de concentraciéon de vacancias en el ciclo 5
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Figura 28: Distribucién de las OV al finalizar el forming (ciclo 5) partiendo de una
distribucion inicial homogénea. Escala logaritmica en el eje de ordenadas.

Es por este motivo que, a fin de minimizar la cantidad de ciclos requeridos para llegar a un
estado semi-estable, adoptamos una distribucidn inicial de vacancias inhomogénea, donde
en los dominios situados en los extremos izquierdo y derecho del dieléctrico hay una
densidad de vacancias fddi y fdid respectivamente veces mayor a la densidad de vacancias
de los dominios situados en el centro de la muestra, como puede apreciarse en la Figura 29
(Notese la diferencia en la escala entre la Figura 28 y la Figura 29).

Perfil de concentracién de vacancias en el ciclo 0
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Figura 29: Distribucién inicial de vacancias (inhomogénea) planteada para minimizar el
numero de ciclos requeridos para finalizar el proceso de formacion inicial. Escala
logaritmica en el eje de ordenadas.

Esta configuracion logra que el proceso de preformado requiera tinicamente 1 ciclo en
finalizarse y llegar asi al estado semi-estable, en lugar de los 3 0 4 ciclos requeridos al iniciar
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el experimento con una distribucién de vacancias homogénea. Multiples experimentos
realizados con ambas condiciones iniciales indican que la diferencia en la distribuciéon
inicial de vacancias no trae aparejados cambios en los resultados obtenidos.

Definicion de una resistencia inicial

Se estudio la posibilidad de definir una resistencia eléctrica inicial de la muestra en lugar de
un valor de densidad de vacancias inicial en el experimento. En principio esta idea permitia
simplificar el estudio ya que es un pardmetro mucho mas tangible y facil de medir en
muestras experimentales, pero debido a las caracteristicas del preformado explicadas en
esta seccion queda demostrado que el valor inicial de la resistencia no es representativo del
valor resistivo que tendra el dispositivo memristivo en los estados conmutativos durante el
experimento.

Andlisis punto a punto del proceso de formacion inicial

A continuacidn, analizaremos el comportamiento de un dispositivo memristivo individual
empleando nuestro modelo VEOV. Para esto, partiremos de una distribucién de vacancias
inhomogénea como se explicé en los parrafos anteriores, ya que simplifica el proceso y
permite analizar cdmo se conforman los flancos de la curva de histéresis R-V.

En la Figura 30 se observa el voltaje aplicado y la respuesta de la resistencia del dispositivo
en funcidn del tiempo. Adicionalmente, se grafican los siguientes parametros:

- Deltap_L: delta del lado izquierdo, probabilidad de salto de las vacancias hacia el
electrodo izquierdo, ponderada por la imposibilidad de tener una densidad de
vacancias negativa en los dominios de la muestra. Este parametro se define en el
dominio situado en el extremo izquierdo del bulk.

- Deltap_R: delta del lado derecho, probabilidad de salto de las vacancias hacia el
electrodo derecho, ponderada por la imposibilidad de tener una densidad de
vacancias negativa en los dominios de la muestra. Este parametro se define en el
dominio situado en el extremo derecho del bulk.

El detalle del calculo de estas variables se puede consultar en el anexo “Memristorfunction”
de este trabajo de Tesis. Mediante estos parametros buscamos darle una interpretacion a
cada uno de los cambios que tiene la resistencia en el primer ciclo.
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Figura 30: Proceso de formacién inicial. Se grafican en funcién del tiempo (a) diferencia de
potencial aplicada, (b) resistencia total de la muestra, (c) probabilidad de salto de las
vacancias hacia el electrodo izquierdo, (d) probabilidad de salto de las vacancias hacia el
electrodo derecho.

Analizaremos ahora qué sucede en cada punto indicado en la Figura 30 durante el primer
ciclo de tension aplicado.

Durante la primera mitad del primer semiciclo positivo de tension, la poblacion de vacancias
en el extremo derecho aumenta mientras la del extremo izquierdo permanece inalterada.
Deltap_R constante equivale a un aumento lineal de R ya que equivale a su tasa de cambio o,
dicho de otro modo, es la representacién de un cociente incremental. Cuando exista una
migracion de OV hacia los dominios préximos a los electrodos (sea derecho o izquierdo),
habra un aumento de la resistencia de la muestra. En cambio, si hay movimiento de
vacancias desde los extremos de la muestra hacia la zona central, la resistencia total del
dieléctrico disminuira debido a los parametros de resistividad local especifica definidos.

La tasa de movimiento de vacancias es constante entre los puntos 2 y 3, que se ve reflejado
como un aumento lineal en la resistividad de la muestra ya que en el otro extremo de la
muestra no se observan cambios.

Mientras el estimulo externo positivo se reduce (V), la tasa de cambio reduce su mddulo de
modo que se mantiene la tendencia, pero a una velocidad menor. Es decir, la resistencia total
contintia aumentando, pero con una derivada menor.

Al comenzar el semiciclo negativo de tensidn, no parece haber cambios notables. Es
necesario que la diferencia de potencial se incrementa para percibir cambios en el
comportamiento del sistema.

Alaumentar el mddulo de la tension aplicada, la poblacién de vacancias del extremo derecho
tiende a disminuir. Se observa entre los puntos 5 y 6 un marcado descenso en la resistividad
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6)

de lamuestra, ya que las vacancias pasan del extremo derecho al bulk. Todavia no se observa
reaccion en el extremo izquierdo.

Aumentando ain mas el estimulo de tensién comienza a apreciarse el aumento de vacancias
en el extremo izquierdo, consecuentemente contribuyendo al aumento de la resistividad. El
efecto descripto en el punto (5) contribuye a disminuir la resistencia mientras que este
efecto (6) laaumenta. Dependiendo del balance entre ellos, se observa un cambio neto de la
resistencia. Esta es la razén por la que R se interseca a si misma en la curva R-V, la
competencia de estos dos movimientos de vacancias entre el bulk y el electrodo.

Es importante sefialar que en este experimento no es indistinto el sentido de circulacién de
las vacancias y hacia que extremo de la muestra se desplazan las mismas, ya que existe una
diferencia de 2 érdenes magnitud en la resistividad local de los electrodos izquierdo y
derecho.

A continuacién, en la Figura 31 comparemos el estado de baja resistencia inicial (color
celeste) con el estado obtenido luego de un ciclo (color violeta):

Perfil de concentracion inicial de vacancias
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Figura 31: Perfil de concentracion de vacancias en el inicio del primer ciclo aplicado (celeste)
y segundo ciclo (violeta). En el centro de la imagen, grafico R-V (Figura 32) del sistema.

Se observa que luego de aplicar un ciclo de tensién, hay un pequefio movimiento de
vacancias hacia el extremo izquierdo (dominio 0). Esta minima concentracién genera un
aumento notorio en la resistividad de la muestra como se ve en el grafico R-V, ya que la
resistividad en los extremos del dieléctrico es varios érdenes de magnitud mayor (3 o 4
veces) a la de la zona central. Es importante destacar que, en este ejemplo, el hecho de que
la densidad de OV aumente en el extremo izquierdo o derecho del sistema depende de la
polaridad de la tension aplicada en el primer ciclo de tensién.
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Rho total vs V normalizada
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Figura 32: Curva R-V correspondiente al periodo de formacién inicial. Se observan los puntos
de interés marcados en la Figura 30.
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Figura 33: Curva I-V correspondiente al periodo de formacion inicial. Se observan los puntos
de interés marcados en la Figura 30.

Este mismo analisis puede realizarse analizando las curvas I[-V y R-V que se observan en la
Figura 32 y Figura 33 respectivamente:

1. Al principio, el experimento comienza en el estado de menor resistencia (mayor
pendiente en la curva I-V), debido a la distribucion inicial de las vacancias planteada en el
experimento.

2. Entre el punto 1 y el punto 2, el valor de la resistencia comienza a aumentar. Esto se
observa en el grafico como como una disminucién en la pendiente de la curva I-V (I=V/R).
El aumento de resistividad se da por el movimiento de las vacancias hacia los dominios
adyacentes a los electrodos. En este caso, al aumentar la tension aplicada durante el
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semiciclo positivo las OV migran hacia el extremo derecho del dieléctrico, que en nuestro
conjunto de parametros se trata del de mayor resistividad especifica.

3. Se alcanza el punto de maximo voltaje aplicado, mientras todavia contintia la migracion
de vacancias hacia el extremo derecho y por lo tanto aumenta la resistencia de la muestra.
Este fendmeno continda aun luego de alcanzar el punto 3, ya que, aunque el voltaje
comienza a disminuir, aun el estimulo es suficiente para producir migracién de OV hacia el
extremo derecho. En este punto, el sistema entra en HRS, ya que el extremo derecho del
dieléctrico (el mas resistivo) posee una mayor densidad de OV.

4. Entre los puntos 4 y 5, se observa un mismo valor de resistencia en este rango. El voltaje
aplicado (ahora entrando en el semiciclo negativo) aun no es suficiente para producir la
migracion de OV del extremo derecho hacia el bulk o del bulk hacia el extremo izquierdo.

5. En este punto se puede notar un punto de inflexién, donde la resistencia tiende a
disminuir abruptamente debido al vaciamiento de vacancias del extremo derecho.

6. En los puntos 6, 7 y finalmente 8, se observa la competencia del fenémeno de vaciado de
vacancias del extremo derecho y el llenado del extremo izquierdo (el cual tiene una menor
resistencia especifica que el extremo derecho). Esto se percibe como un bucle en el grafico
R-V.

7. Entre los puntos 7 y 8, ya la mayor proporcién de las vacancias abandon6 el extremo
derecho. En estos puntos, la resistencia se incrementa debido a que todavia se produce un
movimiento de OV hacia el extremo izquierdo y consecuentemente un aumento en la
resistividad. En este punto el sistema se encuentra en LRS, ya que el extremo menos
resistivo del dieléctrico es el que tiene mayor concentracién de vacancias.

Luego de este primer ciclo de formacion inicial, en los ciclos sucesivos las curvas se
estabilizan y presentan una forma repetitiva. La secuencia de los puntos 3-8 se repite
conforme se suministre la sefial triangular externa.
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3.6.

Rango de validez de los parametros

Teniendo en cuenta las consideraciones detalladas en el Capitulo 3.4 Redefinicién y
optimizacion de pardmetros, y los experimentos explicados en la ultima seccién, podemos
definir un rango de validez para los parametros internos y externos del dispositivo.

Tabla 4: Rango de validez de los pardmetros del modelo VEOV.

Parametro LELUS d(_a Rango de validez Comentario
referencia
Parametros del dispositivo

A mayor nimero de dominios, se requiere

NL, NR, NB (1,1,10) (1,1,10) - Sin limite | aplicar mayor Vmax y mayor cantidad de
pasos.
Valores por fuera del rango de validez
VB 16 10 - 22 impiden que el modelo alcance resultados
convergentes.
11,12 (L, - _
Modificar la resistividad local especifica
AL, AR, AB | (1E4, 1E3,1) - genera una transicion continua en los HSL
entre formas simétricas hacia asimétricas.
Dinicial 0.0018 Sin cota inferior - 0.01
Sin limitaciones. La distribucion inicial
. dada por la combinacién de Dinicial, fdid,
fdid 10 - .. i , :
fdii determina el ndmero de ciclos
necesarios por el forming.
fdii 10 -
Parametros de la seial eléctrica

Voltajes por fuera del rango de validez

Vmax 100 50 - 1500 impiden que el modelo alcance resultados
convergentes.
Dependiente de Vmax para discretizar
S 200 - correctamente la ecuacion diferencial de
probabilidad de salto de V0.
N_ciclos 10 Sin restricciéon -
Pol 1 ovi -
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4. Incorporacion de condiciones ambientales

4.1. Evidencia experimental en el estudio de condiciones ambientales

Es importante hacer mencién que factores externos como la humedad ambiente y la
temperatura pueden ejercer influencia en los sistemas experimentales. Los efectos pueden
ser variados, dependiendo del sistema en estudio y si los factores ambientales afectan los
mecanismos de conduccién o conmutacién. En primer lugar, haremos una introduccién
general sobre la influencia de las condiciones ambientales segin la bibliografia y a
continuacién definiremos qué aspectos buscamos captar en nuestro modelo.

4.1.1. Temperatura

Se han realizado varios estudios sobre el efecto de la temperatura ambiente en el
comportamiento de conmutacién resistiva (33). La influencia que tendra este parametro en
los dispositivos memristivos depende de los mecanismos de conduccién y conmutaciéon que
estén activos, por lo que en definitiva no hay una respuesta general sino una dependencia
con el material que conforma el dispositivo.

En materiales semiconductores, la cantidad de portadores disponibles depende del ancho
de la banda prohibida y la energia externa que se provea al sistema, entre otros factores. La
energia térmica permite la formacién de nuevos portadores que pueblan los niveles de
conduccion y valencia, respectivamente. Este aumento, sumado al incremento de la
movilidad redunda en una reduccion de la resistencia efectiva del material al aumentar la
temperatura.

Si el material fuera metdlico, la tendencia seria distinta: a mayor temperatura aumentaria
su resistividad. Esto se debe a que en este caso la conduccidn es electrdnica y de caracter
6hmico, y si bien al aumentar la temperatura la movilidad de los electrones se incrementa,
el aporte de energia térmica aumenta las vibraciones de la red produciendo centros de
scattering. Este fendmeno enmascara el aumento de movilidad de los portadores y en
definitiva dificulta la conduccidn electroénica, por lo que la resistividad del material aumenta
con la temperatura.

A modo de breve resefia, tomaremos algunos materiales estudiados en la bibliografia para
ilustrar la influencia de la temperatura en el comportamiento memristivo:

Oxidos simples

Trabajos como (33) han estudiado la influencia de la temperatura sobre 6xidos simples. En
este caso, realizando experimentos sobre muestras de HfO», los resultados indican que HR
disminuye y LR aumenta con el incremento de temperatura, tal como se puede observar en
la Figura 34. Adicionalmente, se observa que la dependencia de HR con la temperatura es
mayor que la de LR. Por lo tanto, al aumentar la temperatura se produce una reduccién de
la relacién LR/HR.
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Figura 34: Resultados experimentales de resistencias HR, HL y movilidad de vacancias como
funcién de la temperatura, en muestras de HfO;. Extraido de (33).

En este material, se reporta que la dindmica de conmutacién depende de temperatura a
través de un cambio en la movilidad de las vacancias de oxigeno que sirven como portadores
de carga. Esta dependencia se describe mediante la siguiente ecuacién de Arrhenius
modificada:

1 Eq
e KT Ecuacion 12
KB * T

TS

donde Kz es la constante de Boltzmann, T es la temperatura expresada en Kelvin y E4 es la
energia de activaciéon del material de conmutacién resistiva disminuida por el campo
eléctrico aplicado.

Oxidos compuestos

Se han realizado trabajos estudiando la influencia de la temperatura en 6xidos compuestos.
Tomaremos como referencia el siguiente trabajo (34). Este trabajo estudia las propiedades
de conmutacion resistiva inducida por impulsos eléctricos en interfaces superconductoras
cerdmicas Au/YBa,Cuz07..

En la Figura 35 se puede observar que HR se ve afectado de forma notable, disminuyendo
considerablemente con el aumento de temperatura. En contraste, LR se mantiene
practicamente invariable en la escala presentada. Es claro que, considerando ambos efectos,
hay una disminucion del cociente HR/LR.
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Figura 35: Lazo de histéresis de conmutacion resistiva para ensayos realizados en la muestra
con distintos valores de temperatura. A medida que la temperatura aumenta tanto la tension
necesaria para producir la conmutacién como la variacion relativa entre HRy LR
disminuyen. Las flechas indican el sentido de la evolucidn de la resistencia al realizar un ciclo
de tension pulsada. Extraido de (34).

Este comportamiento esta intrinsicamente relacionado con el mecanismo que habilita la
conduccion de corriente en ese estado de alta resistencia. Evidentemente, en el estado HR
el mecanismo de conducciéon tiene una dependencia con la temperatura, por lo que al
aumentar la temperatura del experimento disminuye la resistividad en este estado. Esta
conclusion sefiala que se trata de un material que en el estado de alta resistencia se
comporta como un semiconductor.
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Figura 36: Resistencia en funcién de la temperatura para los estados HR y LR. Se grafican los
resultados experimentales y sus respectivas extrapolaciones. Extraido de (34).

Por otro lado, en la Figura 36 se observa la dependencia de la resistencia de los estados HR
y LR con la temperatura.

- HRS tiende a disminuir con el incremento de la temperatura, haciendo referencia a
las propiedades semiconductoras del material.
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- LRS tiende a disminuir también con la temperatura, mostrando un resultado
diferente a lo observado por Wald et al (33). Esto refuerza el concepto de que el
efecto de la temperatura es dependiente del material y del mecanismo de
conduccion.

Es importante destacar que la dependencia del estado de baja resistencia con la
temperatura tiene una pendiente menos pronunciada que el de alta resistencia. Se puede
concluir entonces que hay dos mecanismos de conduccién diferente operando en las
interfaces superconductoras ceramicas Au/YBa,Cus07.4, un mecanismo para el estado de
alta resistividad y otro para el de baja conductividad. En las transiciones entre HRS y LRS
ocurre el mecanismo de conmutacion, que cambia el modo de conduccidn. La reduccién del
cociente HR/LR es una consecuencia del comportamiento de los mecanismos de conducciéon
en cada uno de los estados disponibles.

A modo de resumen, queda claro que la dependencia del comportamiento memristivo con
la temperatura no es univoca, sino que es dependiente del material, ya que depende del
mecanismo de conduccién subyacente. Con la variaciéon de temperatura, las resistencias
caracteristicas de los estados HRS y LRS pueden aumentar o disminuir, en funcién de los
mecanismos de conduccién y el mecanismo de conmutacidn también se ve afectado por los
cambios de temperatura, aunque aqui no se haya puesto énfasis en ellos (existen
experimentos que ejemplifican para ambos casos). También de esto depende la forma de los
laterales izquierdo y derecho en los graficos HSL obtenidos ya que dan cuenta de los
procesos de SET'y RESET que ocurren en la conmutacion.

4.1.2. Humedad

Oxidos simples de metales de transicién

Tomaremos como referencia para este apartado el trabajo realizado en dispositivos
memristivos compuestos por films bicapa TiOx/TaOx (35). En ese trabajo se realizaron
estudios experimentales en peliculas de TiOx y un modelado tedrico en el que se adapto el
modelo VEOV. Para incorporar la influencia de la humedad, se asume que el medio ambiente
funciona como un reservorio infinito de vacancias. Las vacancias pueden ingresar o salir de
la muestra segiin la probabilidad de transicién entre dominios calculada por el modelo
VEOV.

En este caso, en uno de los extremos de la muestra se asume que existe un reservorio con
una densidad de vacancias constante y se realiza un ciclado de la simulacion. De esta forma
se estudia la dindmica de intercambio de OV entre la muestra y el reservorio.

En este trabajo se plantea que se alcanza una condicién limite (aumento o reduccién de la
concentracién de vacancias en un 40%) y desde este punto en adelante se continua el
experimento anulando los reservorios de OV y ensayando el modelo como un sistema
cerrado. El reservorio sirve en este caso para comprender que se requiere una pre-
estabilizacion que queda fuera del ciclado posterior.
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Matrices poliméricas y nanohilos de plata:

Analizando la influencia de la humedad ambiente en este sistema de interés, evaluaremos
los resultados presentados en (9). Este trabajo presenta evidencia de que la conductividad
de las muestras de nanohilos de plata percolados en una matriz polimérica es en gran
medida dependiente del contenido de oxigeno y agua del medio ambiente.

La Figura 37, previamente incluida en esta Tesis, muestra una clara tendencia en la
respuesta eléctrica, obteniendo valores mayores de resistencia cuando se mide en
condiciones de humedad relativa menor (aire seco), y menores valores de resistencia en la
muestra para condiciones de humedad relativa mayor (aire himedo).
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Figura 37: Resistencia medida en ensambles experimentales de nanohilos de Ag sometidos a
distintas condiciones ambientales. La dispersion en torno al 30-35% de humedad relativa
(condicién ambiente) ilustra la variacién de la resistencia con la temperatura. Figuras
extraidas de (9).

Ensayando la muestra sumergida en agua, la resistencia disminuye progresivamente tal
como indica la linea de puntos de la Figura 37. Es interesante destacar que la diferencia en
los valores de resistencia es de 5 6rdenes de magnitud, y se observa una transicion
alrededor del 30 a 40% de humedad relativa, que corresponde a las condiciones
ambientales tipicas. La dispersion de valores que se observa en este rango da cuenta de la
variacion de la resistencia con la temperatura. También puede observarse una saturacion
en la cantidad de vacancias que puede absorber la muestra, lo que genera un limite inferior
en la resistividad.
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4.2. Incorporacién de condiciones ambientales al modelo
4.2.1. Temperatura

4.2.1.1. Efectos en el mecanismo de conmutacion

Partiendo de la base de que la movilidad de las vacancias se incrementa con la energia
térmica disponible (entre otros factores), incorporamos al modelo la influencia de la
temperatura ambiente sobre las probabilidades de salto de las vacancias y por lo tanto
afectando el mecanismo de conmutacidn, siguiendo la ecuacién propuesta en (33).

La transicion de las vacancias entre dominios de la muestra se refleja en nuestro modelo
mediante la variable VB(i), que es una medida de la movilidad de las vacancias. Debido a
las limitaciones que posee el espacio de parametros y la complejidad de su interrelacidn, el
rango de validez de este parametro va desde aproximadamente un valor de 10 hasta 22 u.a.
Este rango se determiné gracias a las simulaciones realizadas y descriptas a lo largo del
Capitulo 3 Modelado computacional de esta Tesis, donde se estudi6 el espacio de parametros
a fin de determinar qué valor de estos permite obtener resultados convergentes.

Siguiendo el desarrollo propuesto en (33), planteamos entonces una ecuacién que
modifique el valor efectivo de VB en funcién de la temperatura ambiente:

— Eq
VBgr =VBg- ﬁ e XpT Ecuacién 13
=

Siendo

- VBgg=valor efectivo de la movilidad de las vacancias.

- VBy=valor inicial de la movilidad de las vacancias (constante)
- T =temperatura, expresada en grados Kelvin.

- E, =energia de activacion del material.

- Kp = constante de Boltzmann.

Graficando la variacion de VB, en funcion de la temperatura utilizando los pardmetros que
indica la referencia bibliografica, obtenemos los resultados que indica la Figura 38.
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Movilidad de las vacancias en funcion de la temperatura
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Figura 38: Movilidad efectiva de las vacancias en funcion de la temperatura siguiendo la
Ecuacién 13.

En la misma se puede ver que la ecuaciéon da como resultado una diferencia de multiples
ordenes de magnitud en el pardmetro VB, al aumentar la temperatura. Debido a las
limitaciones previamente mencionadas sobre convergencia del modelo, en el presente
trabajo optamos por reflejar la tendencia de forma cualitativa y no cuantitativamente, ya
que no es posible incorporar al modelo la variacién de VB en multiples 6rdenes de magnitud
y obtener resultados convergentes. Por lo tanto, optamos por incorporar el fenémeno
mediante un factor que aumente o disminuya la movilidad de las vacancias siguiendo esta
tendencia.

Teniendo en cuenta esta consideracion, presentamos los resultados obtenidos para un
dispositivo individual que configurado con los parametros de referencia exceptuando la
variacién de la movilidad de las vacancias.

Como se puede observar en la Figura 40, al reducir la movilidad de las vacancias como se
observa en la Figura 40 (b) y (c), 1a evolucién ciclo a ciclo es méas lenta. Adicionalmente, se
puede ver como se pierde la forma cuadrada que presenta el ciclo al disminuir VB y aumenta
el tamafio del I6bulo izquierdo de la curva HSL. Esto da cuenta de que, al tener una evolucién
mas lenta, los fendmenos de competencia entre la movilidad de las vacancias en los
extremos de la muestra se extienden durante mayor cantidad de pasos en el experimento.

Por otro lado, al aumentar la movilidad de las vacancias como se observa en la Figura 40 (d)
y (e), la evolucidn es mas rapida y no se observan el l6bulo en la zona izquierda. Las curvas
muestran una forma mas cuadrada y valores HR y LR menores.

En definitiva, lo que se observa en la Figura 39 es como la resistividad remanente del
memristor disminuye conforme aumenta la movilidad de las vacancias.
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Resistencia remanente

Resistencia remanente en funcion de Vb, memristor individual
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Figura 39: Resistencia remanente en funcion de la movilidad de las vacancias para un

dispositivo individual.
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Figura 40: HSL y Curvas R-N°ciclo para un memristor individual variando VB.
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4.2.1.2. Efectos en el mecanismo de conducciéon

A fin de incorporar este efecto en nuestro modelo, asumimos que hay un inico mecanismo
de conduccidn, y que es dependiente de la temperatura. En este caso, la conductividad
aumenta con la temperatura de forma monoétona. Esta hipotesis se ve reflejada en nuestra
modelizacion mediante la siguiente expresion, extraida de (36):

pi(T)=8;-4A;"T*-e »F Ecuacion 14
Siendo

- p; = Resistencia efectiva de cada dominio.

- §;=densidad de vacancias.

- A =Resistividad local especifica.

- T =temperatura en grados Kelvin.

- S =constante de ajuste.

- To =temperatura de referencia en grados Kelvin.
- P =constante de ajuste.

Enla Ecuacion 14 se observa que el calculo de la resistencia de cada dominio de la muestra
(ver Ecuacién 5) se ve modificado siguiendo una ley exponencial que dependiente de la
temperatura. En este caso, usamos una Uinica ecuaciéon para modelar el comportamiento de
la resistividad del material (optamos por no utilizar una ecuacién para la conduccion en el
estado HR y otra para el estado LR), por lo que asumimos el caso mas general de que el
material se comporta como un semiconductor en todo el rango de validez del experimento.
Al aumentar la temperatura, la resistividad decrece, haciendo referencia a un
comportamiento semiconductor. En la Figura 41 se puede observar cémo varia
cualitativamente la resistencia de la muestra considerando solo los efectos de la
temperatura en el mecanismo de conduccion.
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Figura 41: Variacion cualitativa de la resistencia de la muestra en funcion de la temperatura,
considerando tinicamente los efectos en el mecanismo de conduccién. Se construyé la curva
siguiendo la Ecuacion 14, tomando valores arbitrarios en las constantes de ajuste.

En definitiva, al incorporar esta ecuacidn en el calculo de las resistividades locales y una vez
definidos los parametros de temperatura y constantes de ajuste, la expresion se puede
reducir a un factor que multiplica la Ecuacién 5. Denominamos este factor de temperatura
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en la conduccién o Frcy se puede ver su expresion en la Ecuaciéon 15. Esto significa que el
efecto final de esta ecuacion que contempla los efectos de la temperatura en la conduccion
es escalar los valores de resistencia local de la muestra, y por lo tanto los de resistencia total
del dispositivo.

A fin de analizar la respuesta cualitativa del modelo y considerando que las constantes de
ajuste P y S pueden tomar valores arbitrarios, optamos por asignar valores arbitrarios a Frc
respetando la tendencia semiconductora del sistema experimental: Al aumentar la
temperatura, la resistencia tiende a disminuir por lo que Frc<1, y cuando aumenta la
temperatura la resistencia de la muestra tiende a incrementarse por lo que Fr¢>1. Cuando
Frc=1, el factor no influye en el calculo de las resistividades locales por lo que se tratara a
este caso como una condicién de referencia.

pPi = Ai ' 8i . FTC Ecuacion 15

Teniendo en cuenta estas consideraciones, realizamos simulaciones sobre el dispositivo
individual modificando el valor de Frc. En la Figura 42 se grafica la resistencia remanente
en funcion del factor de temperatura de conduccién, en un memristor individual con
Vmax=100 u.a. Se puede apreciar que la variaciéon en los valores de LRS y HRS siguen la
variacion del factor Frc de forma lineal.
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Figura 42: Resistencia remanente en funcién del factor de temperatura de conduccién, en un
memristor individual con Vmax=100 u.a.
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4.2.2. Humedad

A fin de modelizar la influencia de la humedad ambiental, se tuvo en cuenta el intercambio
de OV con la atmoésfera mediante el agregado de un reservorio de OV en contacto con la
region izquierda del dispositivo. Estos reservorios cumplen la funcién de simular la
atmosfera, comportdndose como una fuente inagotable de vacancias de oxigeno. La
dinamica del intercambio de vacancias entre la muestra y el reservorio esta determinada
por la probabilidad de salto de las OV calculado mediante el modelo VEOV.

Para esto, el criterio utilizado fue incorporar un dominio adicional en la muestra,
configurado con una densidad de vacancias Di constante. Este dominio no se contempla para
el calculo de la resistividad total del sistema, sino que su funcidén es actuar como reservorio
que puede intercambiar OV con la muestra.

Al iniciar el experimento, se observa una primera etapa donde se drenan OV a través del
reservorio, por lo que disminuye la densidad de vacancias total del sistema durante el
primer ciclo de tensidn aplicado (ver Figura 43). Posteriormente, a partir del segundo ciclo
existe un intercambio de OV entre el sistema y el reservorio. La cantidad de OV en el sistema
comienza a estabilizarse gracias a que estas penetran en la zona central (ver Figura 44).

Al iniciar el experimento, se observé que conforme transcurren los ciclos, el sistema tiende
a incorporar vacancias y consecuentemente aumentar su resistividad. Por tratarse de un
sistema abierto, la densidad de vacancias no se estabiliza, sino que aumenta conforme
transcurren los ciclos del experimento, hasta convertirse en una funcién asintética. Sin
embargo, este efecto se ve de forma mucho mas suave en el aumento de la resistividad de la
muestra ya que las nuevas vacancias se ubican en los dominios centrales de la muestra
(donde la resistividad local es menor) y la densidad de vacancias en los dominios extremos
se mantiene relativamente constante (ver Figura 44), por lo que el aumento en la
resistividad de la muestra ciclo a ciclo es pequeiia (ver Figura 45) como también lo es la
deriva en el grafico HSL (ver Figura 46).

Di_total vs t_ciclo

— Di_total r ~—

0.064 f

0.062 ——/

0.060 - {

Di_total

0.058 f
|
\_\ I(—»_.r'

|

0,056 f

0.054 A

t _ciclo

Figura 43: Densidad de vacancias total del dispositivo vs N° ciclo en una muestra que incluye
un reservorio en el extremo izquierdo. Se puede observar como la densidad de vacancias
aumenta en funcién del niimero de ciclos.
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Figura 44: Perfiles de concentracion de OV a lo largo del experimento. En (a) se observa la
distribucion inicial con la que se inicializé el experimento. En color violeta se grafica la
densidad de OV del reservorio, que se mantiene constante durante todo el experimento. La
escala de las figuras (b), (c) y (d) es la misma, mientras que la escala de (a) es diferente.
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Figura 45: Resistividad de la muestra en funcién del niimero de ciclos. En (a) se observa una
abrupta caida en el primer ciclo, debido al reacomodamiento de las vacancias situadas en los
extremos de la muestra. En (b) se grafica a partir del segundo ciclo de tensién aplicado
donde se ve una oscilacion de la resistencia entre los estados HR y HL.
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Por otro lado, es posible construir curvas de resistencia en funcién del estimulo aplicado
como se observa en la Figura 46. Puede verse que existe una deriva, con la resistencia
bajando hasta estabilizarse; esto es consistente con lo observado en la Figura 45 (b).
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Figura 46: HSL para muestra con reservorio en el extremo izquierdo, graficado a partir del
segundo ciclo de tensién aplicado.

Es importante destacar que, desde el punto de vista experimental, las muestras expuestas a
condiciones de humedad alcanzan una saturacién en la humedad que pueden absorber. Esto
implica que existe un estado en el que la muestra no adquiere mas vacancias desde el
ambiente. En nuestro modelo el sistema experimental no llega a esa condicién de equilibrio,
sino que constantemente adquiere vacancias del reservorio. Es posible utilizar esta
herramienta para aumentar la resistencia de la muestra hasta que se alcanza un estado de
saturacion o resistencia determinada, y en ese caso desconectar el reservorio. Esto
constituye una justificaciéon experimental para la limitacién anteriormente descripta en
(35).

Uno de los objetivos planteados en este trabajo es la incorporacion de factores ambientales,
pero es necesario que cumplan con condiciones de convergencia ya que de lo contrario
cuando se escale el sistema y se estudien ensambles de dispositivos, se estara estudiando
un periodo transitorio indefinido. Este criterio condice con la realidad porque un sistema
experimental no puede admitir una densidad infinita de humedad en su estructura. Es por
estos motivos que este trabajo propone la posibilidad de implementar en nuestra
simulacion la influencia de la humedad mediante el afiadido de un reservorio de vacancias
y definir un limite en el cual se cierra el reservorio una vez se alcanza una densidad de
vacancias determinada en la muestra.
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5. Implementacién de redes no triviales

Una vez conocidos los limites del modelo para un dispositivo memristivo individual,
realizamos simulaciones de los dispositivos en configuraciones con un orden creciente de
complejidad, comenzando por arreglos en serie, antiserie, paralelo y antiparalelo. La idea
de esta serie de ensayos es familiarizarnos con el funcionamiento de combinaciones basicas
a fin de posteriormente crear ensambles con gran niimero de dispositivos donde los
resultados no son triviales.

En el andlisis que realizaremos a lo largo de este capitulo, fijaremos algunas variables
internas del modelo individual, a saber: distribucion inicial de vacancias inhomogénea para
reducir el forming, condiciones de humedad (no utilizaremos reservorios de vacancias), y
resistividad local especifica en los dispositivos individuales (AL, AR, AB = (1E4,1E3,1)).

Por otro lado, los parametros que usaremos para explorar el comportamiento de las redes
son: Voltaje maximo aplicado, nimero de memristores en la red, conexionados eléctricos,
influencia de la temperatura, dependencia de la polaridad y nimero de ciclos del
experimento.

A continuacién, se describiran los experimentos realizados con circuitos serie, antiserie,
paralelo y antiparalelo. Al referirnos a las configuraciones anti, hacemos referencia a que
los parametros AL y AR se encuentran invertidos en uno de los memristores respecto a lo
especificado en el conjunto de parametros de referencia.

5.1. Leyes de Kirchoff

A fin de analizar en primer punto combinaciones simples de dispositivos memristivos, y
posteriormente mallas de caracter mas complejo, es necesario recurrir a las leyes de
Kirchhoff para poder estudiar los circuitos y comprender la dindmica de mallas.

Primera ley de Kirchoff

Esta ley también es llamada ley de nodos o ley de corrientes. Se basa en el principio de la
conservacion de la carga y sefiala que en cualquier nodo (siendo un nodo un punto de una
red eléctrica en el cual convergen tres o mas conductores) la suma de las corrientes que
entran en ese nodo es igual a la suma de las corrientes que salen. Por lo tanto, la suma de
todas las corrientes que pasan por el nodo es igual a cero.

n
Zlk: 11+12+I3+ .t ITI:O EcuaCi6n16
k=1
Segunda ley de Kirchoff

Esta ley también es conocida como ley de tensiones de Kirchoff. Se basa en la conservacion
de un campo potencial de energia. Dada una diferencia de potencial, una carga que ha
completado un lazo cerrado no gana o pierde energia al regresar al potencial inicial. Se
puede expresar de la siguiente forma: en un circuito cerrado, la suma de todas las caidas de
tension es igual a la tension total suministrada. De forma equivalente, la suma algebraica de
las diferencias de potencial eléctrico en un circuito cerrado es igual a cero.

n
Z Ve=Vi+V,+Vo+ .+ V, =0 Ecuacién 17
k=1
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5.1.1. Circuito serie

En este primer experimento se conectan dos memristores en serie tal como se observa en
la Figura 47. La configuracién individual de cada memristor es la descripta en el conjunto
de parametros de referencia. Es importante destacar que por una cuestién geométrica y
tecnolégica no es posible realizar mediciones experimentales en arreglos serie o paralelo
de dos nanohilos de plata, por lo que esta serie de experimentos seran de utilidad para
conocer la respuesta eléctrica de los memristores en arreglos simples antes de crear
ensambles complejos.

M1

M2

Figura 47: Conexionado del circuito serie.

En esta configuracion, es necesario aumentar el voltaje maximo aplicado, ya que al disponer
dos dispositivos en serie es necesario incrementar el voltaje de la fuente para observar
caidas de tensidén significativas y que asi se produzca la formacién del ciclo de histéresis.
Por lo tanto, en este analisis se opt6 por duplicar Vmax (pasando de 100 a 200 u.a.).

Resistencia vs N° ciclo
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Figura 48: R-N° ciclo para circuito serie. Se puede observar la superposicion de las curvas R-
V para los memristores individuales.

En la Figura 48 se puede observar que, por tratarse de dos dispositivos iguales dispuestos
en serie, ambos memristores (curvas azul y verde, superpuestas) se comportan de la misma
forma. Por lo tanto, el grafico de evolucién de su resistencia en funcién del numero de ciclo
aplicado es el mismo para ambos dispositivos. Consecuentemente, la curva de resistencia
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total sera la suma de ambos memristores por estar dispuestos en serie, y se puede observar
en color amarillo en la misma figura.

Resistencia vs AV

020 =& RholvsVl
== Rho2vsV2

019 9

018 1

017 A

016 4

Resistencia

015 +

014 4

013 1

T T T T T T T T T
=100 =75 =50 =25 0 5 50 75 100
av

Figura 49: HSL de circuito serie. Se observan en la imagen las curvas R-V de cada memristor
individual.

En la Figura 49, se puede observar la resistencia en funcion de la caida de tension de cada
dispositivo. En este caso se observa que por la disposicion serie y la simetria de ambos
dispositivos memristivos, ambos presentan la misma curva HSL. Si calculamos la resistencia
total del circuito sumando la resistencia de cada memristor es trivial concluir que la curva
mantendra la misma forma, como se observa en la Figura 50.

Resistencia vs AV

0.40 4 Rho serie vs V total
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Resistencia
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0.28 4
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-200 -150 -100 =50 0 50 100 150 200
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Figura 50: HSL de circuito serie. Se observa en la imagen la curva R-V de la resistencia total
del circuito.
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5.1.2. Circuito antiserie
En este caso, invertimos los parametros de resistividad de los extremos de uno de los
memristores, tal como se explicé anteriormente. Este detalle se puede apreciar en el

conexionado graficado en la Figura 51.

M1

M2
Invierto
AL/AR

Figura 51: Conexionado del circuito antiserie.

Se puede observar en la Figura 52 que ambos memristores trabajan en anti-fase, y los
estados HR y LR estan intercalados en funcion del tiempo.
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Figura 52: R-N° ciclo para circuito anti-serie.
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Resistencia vs AV
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Figura 53: HSL de circuito anti-serie. Se observa en la imagen las curvas R-V de cada
memristor individual.

En el grafico R-V (Figura 53), se puede observar que los memristores operan de forma
antisimétrica, debido a la diferencia en las resistividades locales de los extremos.

Sin embargo, al analizar el conjunto, se puede ver que la curva total presenta una forma con
tendencia simétrica. Esto se puede explicar por el hecho de que, al estar conectados en serie,
la resistencia total del conjunto sera la suma de las resistencias de ambos memristores. Los
estados de HRy LR se compensan, dando lugar a un resultado similar a un tinico memristor
simétrico que tiene una forma de mesa con patas, como se observa en la Figura 54.

Resistencia vs AV

Rho serie vs ¥V total
0.36 4

0.34 4

032 4

0.20 4

Resistencia

0.28 +

0.26 4

0.24 4

T T T T T T T
—200 -150 =100 =50 0 50 100 150 200
AV

Figura 54: HSL de circuito anti-serie. Se observa en la imagen la curva R-V de la resistencia
total del circuito.
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5.1.3. Circuito paralelo

En el andlisis en paralelo, como ambos dispositivos memristivos comparten la misma
tensién de la fuente, no es necesario incrementar el voltaje como se hizo en los analisis en
serie. Utilizamos el voltaje indicado en el conjunto de pardmetros de referencia para un
dispositivo individual, V=100 u.a. El conexionado eléctrico se puede ver en la Figura 55.

@ M1 M2

Figura 55: Conexionado del circuito paralelo.

En la Figura 56 se grafica la resistencia eléctrica en funcién del nimero de ciclo del
experimento. Como se puede observar, la resistencia de ambos memristores es igual entre
si en cada paso del experimento, debido a que ambos memristores estan configurados con
los mismos pardmetros y reciben la misma caida de tension. Esto mismo puede observarse
en la Figura 57, donde se grafica los HSL de ambos dispositivos memristivos.

En la Figura 56 en linea amarilla se ve la curva de la resistencia total del circuito, que por
tratarse de dos memristores dispuestos en paralelo su resistencia sera menor a la de las
resistencias individuales.
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Figura 56: Grdfico R-N° ciclo para circuito paralelo.
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Resistencia vs AV
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Figura 57: HSL de circuito paralelo. Se observa en la imagen las curvas R-V de cada
memristor individual.

El mismo criterio aplica para el grafico R-AV, donde las curvas de ambos memristores son
iguales. Al graficar la resistencia total del circuito, la forma de la curva HSL sera igual a la de
los memristores individuales pero los valores de resistencia seran inferiores al de los
elementos individuales debido a su configuracion en paralelo.
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Figura 58: HSL de circuito paralelo. Se observa en la imagen la curva R-V de la resistencia
total del circuito.
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5.1.4. Circuito antiparalelo

En este caso, se repite el analisis en paralelo de dos memristores con la salvedad de que se
invierten los valores de la resistividad local en los extremos (AL y AR). El conexionado
eléctrico se puede ver en la Figura 59.

M2
Invierto
AL/AR

M1

Figura 59: Conexionado del circuito antiparalelo.

De esta manera, los resultados obtenidos fueron los siguientes:

En la Figura 60 se puede ver la curva R vs N° ciclo, y se puede notar como ambos
memristores funcionan en anti-fase uno respecto del otro. Los estados HR y HL estan
opuestos, de forma similar al obtenido en el caso de resistencias antiserie.

Resistencia vs N° ciclo
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Figura 60: R-N° ciclo para circuito antiparalelo.

Las curvas R-V son antisimétricas, tal como se observa en la Figura 61.
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Resistencia vs AV
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Figura 61: HSL de circuito antiparalelo. Se observa en la imagen las curvas R-V de cada
memristor individual.

En el caso de la resistencia total del circuito, calculado como dos resistencias dispuestas en
paralelo la curva R vs AV da como resultado una estructura simétrica similar a la mesa con
patas tal como se observa en la Figura 62.
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Figura 62: HSL de circuito antiparalelo. Se observa en la imagen la curva R-V de la
resistencia total del circuito.
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5.2. Redes

Para crear el conexionado de multiples memristores se opt6 por utilizar el motor NGSPICE
mediante la herramienta PySPICE (37) como modulo integrado al c6digo nativo en Python
para la resolucién de las leyes de Kirchoff y, en particular, el calculo de las caidas de
potencial entre cada nodo (lo cual provee la sefial externa que termina siendo aplicada a
cada unidad memristiva). Los datos de entrada requeridos por PySPICE para operar es un
listado que describe los elementos que componen el circuito y sus conexiones, llamado
Netlist.

Cabe destacar que el uso de PySPICE en este trabajo se limita a la resolucion de los
potenciales entre los nodos entre los que se conectan los memristores, y que el modelo
individual de cada dispositivo memristivo se resuelve mediante el modelo VEOV
programado en Python. De esta forma, se plantea la configuracién de una red en el Netlist, y
mediante la aplicaciéon PySPICE se resuelve la malla y se obtiene la caida de tensién en cada
memristor. Con esta informacion, se calcula la nueva distribucién de vacancias en cada
memristor individual mediante una funcién definida en Python y por lo tanto se obtiene el
nuevo valor de resistencia de cada dispositivo individual. En este punto se aplica un nuevo
step y se aplica una nueva tensidn en la red, volviendo a iniciar este proceso iterativo.

Se programé la configuracion de la red de forma que es posible resolver cualquier circuito
de tamafio NxM nodos (siendo N el nimero de filas y M el nimero de columnas). En cada
arista de la red (es decir, entre cada nodo) ira situado un memristor, por lo que el nimero
de nodos de la red sera:

Npogos = N-M Ecuacion 18
y el nimero de memristores sera:
Npem=N-M—-1) +M-(N-1) Ecuacion 19

En el caso de una red cuadrada (NxN nodos) esta ecuacién se simplifica de la siguiente
forma:

Npem = 2N - (N —1) Ecuacién 20

Mediante nuestro cddigo es posible definir las caracteristicas de resistividad local de cada
memristor de forma individual, a fin de estudiar cémo afecta la incorporacién de asimetrias
a la malla.

Teniendo en cuenta que el motor PySPICE resuelve los circuitos mediante las leyes de
Kirchoff y con el fin de validar su correcto funcionamiento, construimos redes simples de
resistencias fijas a las que aplicamos un pulso de tensidn continuo en distintas
configuraciones y exportamos los resultados de la caida de tensién en cada elemento. La
exactitud de estos resultados fue verificada comparandolos con el software comercial NI
Multisim (38), ampliamente utilizado en el disefio de circuitos electréonicos y simulacion
mediante SPICE.

El c6digo programado para construir las redes nos permite tener una gran flexibilidad para
realizar experimentos modificando los parametros de la malla. El objetivo de este capitulo
es comprender el comportamiento de las redes de memristores al aumentar sucesivamente
el nimero de nodos que la componen y evaluar la introduccién de cambios que permitan
acercar el modelo computacional a la realidad experimental.
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5.2.1. Analisis de redes cuadradas

Al analizar el comportamiento de redes cuadradas que involucran un gran nimero de
memristores, el estudio de los HSL de los memristores individuales no es una forma
pragmatica de comprender el comportamiento de la red. Por lo tanto, a fin de evaluar la
respuesta en redes no triviales, utilizaremos los siguientes graficos:

- Grafico de resistencia remanente de la red: se grafica la resistencia total de lared en
aquellas condiciones en que la sefal externa se vuelve nula (es decir, en el inicio de
cada semiciclo de la sefial triangular). Como en nuestro caso aplicamos 10 ciclos de
tension, cada uno compuesto por un semiciclo positivo y uno negativa, tendremos
en total 20 estados de resistencia remanente en la red que usaremos en los graficos
presentados en este capitulo. Cuando la red presente una conmutacién no volatil, se
podran observar estados de alta y baja resistencia.

- Mapa de resistencia individual de cada dispositivo de la red: un grafico intuitivo
donde se visualiza la resistencia de cada memristor mediante una escala de colores.
Este grafico resulta util porque permite detectar a simple vista la conmutacién de
aquellos memristores que se activan con la sefial eléctrica externa.

Como se explico anteriormente, el modelo VEOV no converge estrictamente hablando, sino
que presenta una deriva en la que progresivamente disminuye el valor de resistencia de los
estados HRy HL (ver Figura 26). Por las pruebas realizadas, consideramos que 10 ciclos son
suficientes para que el cambio relativo en los estados de resistencia (de alta y de baja) sea
menor al 1%, por lo que esta sera la condicién que emplearemos como criterio de
estabilizacién de la red.

Por otro lado, proponemos realizar sucesivos analisis en redes cuadradas con una cantidad
incremental de unidades. De esta forma continuaremos la evaluacién sistematica del
comportamiento de la red, pasando del estudio de memristores individuales y arreglos
duales (serie, antiserie, paralelo y antiparalelo) hacia arreglos geométricos incrementales
(3x3, 4x4, etc.).
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5.2.2. Analisis en funcion de las dimensiones de la red

En este apartado realizaremos experimentos tomando el conjunto de parametros de
referencia, pero eligiendo un voltaje fijo (V=1500 u.a.) e incrementando sucesivamente el
ndmero de nodos que conforman redes cuadradas. Este criterio surge al considerar las
restricciones experimentales, ya que el voltaje de las fuentes de ensayo es limitado y deben
tenerse en cuenta factores como la disipacién de potencia en la red memristiva.

La Figura 63 muestra la disposiciéon y conexionado de la fuente de tensién en una red de
memristores de 3x3 nodos. La fuente se conecta entre el primer nodo de la malla (N1, nodo
superior izquierdo), y el ultimo nodo en la diagonal opuesta (N9, nodo inferior derecho).
Esta configuraciéon presenta un camino simétrico para la corriente eléctrica que debe
atravesar el circuito desde un extremo de la diagonal hacia el otro. En la red de la Figura 63,
los memristores M2 y M5 estan dispuestos en serie al igual que los memristores M8y M11,
por lo que la corriente que los atraviesa es la misma. Los nodos entre los que se conecta la
fuente (que constituyen aquellos en los que se aplicara la sefial externa) condicionan la
geometria de la red ademas de la propia arquitectura planteada.

M1 M2

SR

M3 E M4 M5

M6 M7

A

5
M8 E MQE M10

M11 M12

VIS S e VT

Figura 63: Conexionado de la red para el andlisis de resistencia remanente en funcién de las
dimensiones de la red.

Teniendo en cuenta esta configuracion, realizamos experimentos incrementando
sucesivamente el numero de nodos que conforman redes cuadradas. En la Figura 64 se
observa un grafico que muestra los estados de alta y baja resistencia en funcién del nimero
de nodos del arreglo. En el caso de un memristor individual (1x1), la escala del grafico no
permite apreciar la dispersion de los estados de HR y LR. Comparando con el caso de un
dispositivo aislado, las redes de memristores muestran una dindmica mucho mas
interesante dada por la evolucién de cada componente que forma parte de la malla.

La Figura 64 resume el comportamiento de los estados de resistencia obtenidos en redes
cuadradas de dimensiones crecientes. Dado que a cada red se le aplican 10 ciclos de una
sefial triangular de amplitud 1500 u.a., los estados resistivos HR y LR van evolucionando
conforme pasa el tiempo por motivos anteriormente descriptos. Dicha evolucion se refleja
en la Figura 64 como un conjunto de 20 puntos para cada estado medido al finalizar el
semiciclo de cada periodo de sefal externa aplicada.
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A grandes rasgos, en funcién de las dimensiones de la red pueden notarse dos
caracteristicas notables: una tendencia general a estabilizar los valores de resistencia (la
envolvente puede considerarse asintotica) y una reduccion sistematica de los valores de
resistencia asociados a redes de dimension lateral par con respecto a su caso inmediato
anterior. Este segundo comportamiento al que denominaremos 'forma de sierra' es
intrigante e intentaremos responderlo en experimentos sucesivos.

Resistencia remanente vs dimensiones de la red, Vmax=1500
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Figura 64: Resistencia remanente en funcién de las dimensiones de la red para un voltaje
mdximo Vmax=1500 u.a.

A continuacidn, se presentan los resultados al repetir este analisis modificando el voltaje
maximo aplicado, a fin de estudiar si este parametro influye en la tendencia observada en la
Figura 64. Usamos valores de Vmax = 1000 u.a. y Vmax = 2000 u.a., a fin de aplicar valores
distintos pero cercanos a Vmax=1500 u.a. para que no resulte necesario cambiar la cantidad
de pasos “s” del experimento.
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Resistencia remanente vs dimensiones de la red, Vmax=1000
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Figura 65: Resistencia remanente en funcién de las dimensiones de la red para un voltaje
mdximo Vmax=1000 u.a.

Resistencia remanente vs dimensiones de la red, Vmax=2000
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Figura 66: Resistencia remanente en funcién de las dimensiones de la red para un voltaje
mdximo Vmax=2000 u.a.

En la Figura 65 y la Figura 66 se puede apreciar que a medida que aumenta el voltaje
maximo aplicado en la red, se observan dos claros efectos: tiende a aumentar la dispersiéon
de los valores obtenidos y también se incrementa la resistencia total de la red.
Adicionalmente, los tres graficos muestran una forma de sierra en los sucesivos valores de
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resistencia remanente en funcién del voltaje. La forma de sierra que se observa en las tres
figuras es parte de una tendencia mayor que parece estabilizarse asintoticamente al
aumentar el ndmero de nodos de la red.

Esto se puede interpretar considerando que, al aplicar una sefial externa en funcién del
tiempo (o del paso de simulacidn), se forma un camino preferencial para la corriente
(asociado con aquel que represente la menor resistencia posible). Por el circuito
equivalente que se forma debido a la arquitectura de la red y a la conexién de la fuente,
algunas zonas de la red estan sometidas a una mayor caida de tension, siendo éstas las mas
proclives a evidenciar cambios resistivos apreciables. Es importante destacar que al
aumentar el nimero de memristores que conmutan, como cada uno incrementa su
resistividad, se genera un incremento en la resistencia global de la red.

Esto se puede verificar observando los graficos HSL de las unidades individuales en una red
simple como la red de 3x3 nodos que se observa en la Figura 67 y la Figura 68.
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Figura 67: (a) Red 3x3, resaltando los memristores que reciben la mayor caida de tension. (b)
HSL del memristor M1. Los grdficos R-V de los memristores M3, M10 y M12 serdn similares
por su disposicion simétrica en la red.
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Figura 68: (a) Red 3x3, resaltando los memristores que reciben la menor caida de tension. (b)
HSL del memristor M2. Los grdficos R-V de los memristores M5, M8 y M11 serdn similares por
su disposicién simétrica en la red.
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Los memristores M1, M3, M10 y M12 ocupan posiciones relevantes debido a la arquitectura
de la red (Figura 67 (a)) y al conexionado eléctrico, y por lo tanto reciben una mayor
circulacién de corriente y caida de tension (Figura 67 (b))

Otras unidades, como M2, M5, M8 y M11, ocupan posiciones periféricas en el circuito
eléctrico (Figura 68 (a)). En estas posiciones es preferible que la caida de tension sea la
menor posible, ya que, dependiendo de la tensiéon que les sea aplicada, comenzaran a
conmutar y retrasaran la convergencia total de la red. Esto se debe a que las celdas
periféricas, con un bajo nivel de tensiéon aplicado requieren multiples ciclos para
estabilizarse y no mostrar la deriva que se observa en la Figura 68 (b).

Esto implica que el voltaje que se aplique experimentalmente no debe ser el voltaje maximo
que admitan las instalaciones experimentales, sino que es conveniente incrementar el
voltaje aplicado sucesivamente hasta que se observe una conmutacidon estable en una
cantidad de ciclos aceptable. Al aumentar el voltaje sin limite, la deriva también aumentar3,
ya que debido al elevado niimero de unidades fundamentales que constituyen las muestras
experimentales, siempre habra dispositivos periféricos que pueden ser estimulados con
cada AV adicional. Entonces, no necesariamente se debe aplicar un voltaje maximo en las
muestras experimentales.

Por otro lado, en la Figura 69 se pueden observar los mapas de resistencia remanente en la
red 5x5 con Vmax =1500. Optamos por graficar distintos estados de remanencia que son
significativos para explicar el comportamiento de la red en esta configuracidn. Los mismos
pueden observarse en la Figura 69 (X), donde se grafica la tensién en funcion del nimero
de ciclo y se muestran los puntos en donde se grafica el mapa de resistencias.

En la Figura 69 (a) se puede ver el estado inicial de resistencias antes de iniciar el
experimento. En este punto, el nivel de resistencia de cada dispositivo esta dado por la
distribucion de OV inicial. Al finalizar el primer ciclo de tensién (Figura 69 (b)), aquellos
memristores conectados directamente a la fuente recibieron una mayor corriente eléctrica
y por lo tanto se produce su conmutacion con el consecuente aumento de resistividad.

Enla Figura 69 (c) y (d), se pueden ver los estados resistivos en la mitad del ciclo 4 (es decir,
cuando la tensién aplicada en lared es cero inmediatamente después de aplicar un semiciclo
positivo, ver la Figura 69 (g)) y al iniciar el ciclo 5 (cuando la tensién externa es nula
inmediatamente después de aplicar un semiciclo negativo). En estos mapas se puede notar
un incremento en los niveles de resistencia de los memristores que ocupan posiciones
centrales en la red.

En la Figura 69 (e) y (f), se observa el mismo efecto, pero con la caracteristica que el nivel
resistivo de la red se incrementa respecto a los ciclos anteriores. A mayor voltaje y nimero
de ciclos aplicados, es mayor la cantidad de memristores que evoluciona aumentando su
valor de resistencia.

En todos los mapas es posible notar el gradiente de resistencias que se produce entre los
memristores situados cerca de los extremos de la fuente y aquellos dispositivos dispuestos
en posiciones menos favorables al pasaje de corriente.

89



0.5
0.4
) d)
—
@]
el
03 @
(%]
c
(1]
I
0.2 B
Q
(-4

[gv]
R
3
o
[

0.0

Vmin

00 05 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 6.0 65 70 75 80 85 90 95 10.0

Figura 69: Mapas de resistencia remanente en red 5x5, Vmax=1500 u.a. Resistencia de cada

dispositivo en los ciclos: 0 (a), 1 (b), 4,5 (c), 5 (d), 9,5 (e), 10 (f). En (g), se grafican la tensién

en funcion del niimero de ciclos aplicados y se indica en azul los estados de remanencia para
los cuales se grafican los mapas.
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5.2.3. Analisis incorporando influencia ambiental

En el Capitulo 4: Incorporacion de condiciones ambientales, se realizaron experimentos
considerando de factores ambientales en el modelo. En base a las conclusiones extraidas
para el dispositivo individual, repetiremos las simulaciones de la influencia de la
temperatura en redes para evaluar sus efectos en la dinamica de la red.

Respecto a la influencia de la humedad en redes de memristores este estudio sera
postergado debido a la gran capacidad de computo que requiere simular la aplicacién de
reservorios de OV en redes. Teniendo en mente que en la Seccion 4.2.2. Incorporacién de
condiciones ambientales: Humedad se indicd la necesidad de incrementar en 3 6rdenes de
magnitud el nimero de pasos “s” para poder realizar esta simulaciéon en un dispositivo
individual, consideramos necesario relegar este estudio hasta que sea posible paralelizar el

codigo y utilizar un cluster de computadoras.

5.2.3.1. Influencia de la temperatura en el mecanismo de conduccién

Aplicando el mismo criterio que se explic6 en la Seccion 4.2, consideramos los efectos de la
temperatura en el mecanismo de conduccién mediante la aplicacion de un factor
denominado Frc en el calculo de la resistencia de cada dominio que compone al dieléctrico.
En este caso, realizamos el experimento en una red 5x5 y al igual que en el caso del modelo
individual, asignamos distintos valores al factor Frc para medir su impacto en la resistencia
colectiva de la malla.

En la Figura 70 se observa el grafico de la resistencia remanente de la red en funcién del
factor de temperatura de conduccion, y se puede ver que la variacién en los valores de LRS
y HRS siguen la variacion del factor Frc Estos resultados coinciden con los del modelo
individual, presentados en la Figura 42, y muestran que el impacto de este cambio redunda
en el escalado lineal de los valores de resistencia obtenidos.

Resistencia remanente red 5x5 en funcion de Fr¢
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Figura 70: Resistencia remanente en funcién del factor de temperatura de conduccion, en
una red 5x5 con Vmax=1500 u.a.
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5.2.3.2.  Influencia de la temperatura en el mecanismo de conmutacién

Como se explicd previamente en la Seccion 4 Incorporacion de condiciones ambientales,
consideraremos los efectos de la temperatura en el mecanismo de conmutacién mediante
su influencia en la movilidad de las vacancias. Para analizar el impacto de este fen6meno en
las redes de memristores, realizamos una serie de experimentos variando el factor VB en
una red de 5x5 nodos con un voltaje maximo constante (Vmax=1500 u.a.).

Enla Figura 71 se grafica la resistencia remanente de una red 5x5 en funcién de la movilidad
de las vacancias. Como se explicé anteriormente, cada conjunto se compone de 20 puntos
que indican la resistencia remanente de la red cuando la tensidn externa es nula. De forma
similar a los resultados del modelo individual presentados en la Figura 40, la resistividad
remanente de la red disminuye conforme aumenta la movilidad de las vacancias. Una mayor
movilidad de las OV implica que cada semiciclo de tensién positiva y negativa puede llenar
y vaciar los dominios interfaciales asociadas a cada barrera de potencial con mayor
facilidad.
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Figura 71: Resistencia remanente en funcién de la movilidad de las vacancias VB, en una red
5x5 con Vmax=1500 u.a.
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5.2.4. Andlisis niveles de simetria de la red

La versatilidad de PySPICE permite variar facilmente la configuraciéon del conexionado
eléctrico por lo que es posible analizar su impacto en los resultados obtenidos. La
configuracién utilizada hasta el momento en las redes (ilustrada en la Figura 63) tiene la
ventaja de que la corriente atraviesa la diagonal mayor de la red por lo que la tensidén se
reparte de una forma mas equilibrada en todos los dispositivos. Sin embargo, esta
configuracién presenta una simetria de reflexion donde se puede trazar una linea
imaginaria siguiendo la diagonal marcada por los extremos de la fuente, dividiendo la red
en dos partes iguales. Al reflejar una mitad de la red en relacién con esta linea, se obtiene
una simetria en el comportamiento eléctrico de los dispositivos.

Es por este motivo que optamos por analizar una red de dispositivos, pero utilizando una
configuracién no simétrica para comprender mejor la dindmica de conmutacién de los
memristores de la red. A continuacion, evaluaremos la respuesta eléctrica de la red ante
cambios en su conexionado.

5.2.4.1. Cambio de posicién de la fuente

Optamos por mover la posicion del electrodo vivo de la fuente de modo que la sefal externa
resulte aplicada en dos nodos extremos pero alineados en una de las direcciones
geométricas de la red. De esta forma, el pasaje de la corriente eléctrica no sera simétrico
segun la diagonal de la red y esto nos permite poner a prueba que mas alld de su
arquitectura (que sigue siendo simétrica) la distribucién de caidas de tensién definida por
los nodos de conexidon de la fuente determina una textura que condiciona los estados
resistivos potencialmente alcanzables, condicionando el voltaje que se le aplica a cada
unidad dependiendo de su ubicacion. En la Figura 72 se puede observar la configuracién
utilizada en este experimento.

gt
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Figura 72: Conexionado de la red para el andlisis de configuracién no simétrica. La fuente de
tension se ubica en la misma columna donde se sitia la puesta a tierra.

Analizaremos esta configuracién aplicando la sefial triangular de tensién en primera
instancia con un primer semiciclo positivo, y luego en un segundo experimento con un
primer semiciclo negativo para analizar la respuesta de la red.
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Primer semiciclo positivo (pol =1)

En la Figura 73 se grafica el HSL obtenido con esta configuracién mientras que en la Figura
74, se muestran los mapas de resistividad al inicio de los ciclos 0, 1, 4.5, 5, 9.5 y 10 (Ver la
Figura 69 (g)). Se puede notar que los memristores que primero presentan un RS son
aquellos conectados a la fuente (Figura 74 (b)), ya que en el primer ciclo reciben la mayor
caida de potencial. En los proximos ciclos (Figura 74 (c) y (d)), el resto de los memristores
cercanos se activan aumentando su resistencia y por lo tanto se ven en el mapa con un color
mas claro. La Figura 74 (c) muestra los memristores de la tercer y cuarta columna en un
estado de baja resistencia mientras que la Figura 74 (d) muestra como estos dispositivos
conmutan a un estado de alta resistencia.

Resistencia total vs AV fuente

—— Resistencia total de 1a malla

Reot (Ohm)

T T T T T T T
-1500 -1000 =500 o 500 1000 1500
Viat (V)

Figura 73: HSL obtenido, iniciando el experimento con un semiciclo positivo.
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Figura 74: Mapas de resistencia remanente en red 5x5 aplicando un primer semiciclo
positivo. Resistencia remanente en los ciclos: 0 (a), 1 (b), 4,5 (c), 5 (d), 9,5 (e), 10 (f).
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Primer semiciclo negativo (pol = -1)

Por otro lado, en la Figura 75 se muestran los mapas de resistividad al inicio de los ciclos 0,
1,4.5,5,9.5y 10, de forma equivalente a lo mostrado en el apartado previo. El HSL obtenido
en este caso posee valores de resistencia y una forma constructiva similar al graficado en la
Figura 73, con la diferencia de que se recorre en sentido opuesto por la diferencia en la
polaridad de la sefal aplicada (ver Capitulo 3.5 Andlisis del modelo individual)

En los mapas de resistividad se puede apreciar la diferencia de lo que ocurre en la red. En
la Figura 75 (b) se puede ver que en esta configuracién se activan en primer lugar los
memristores conectados al positivo de la fuente. En los ciclos posteriores, el resto de los
memristores comienzan a conmutar.

Comparando la Figura 74 y la Figura 75, es posible observar como debido a la diferencia en
la polaridad de la sefial, mientras que la Figura 74 (c) y (d) muestra los memristores de la
tercer y cuarta columna en un estado de baja y alta resistencia respectivamente, la Figura
75 () y (d) muestra como estos mismos memristores evolucionan de un estado de alta a
uno de baja resistencia. Esta diferencia se origina en la polaridad de la sefial eléctrica.
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Figura 75: Mapas de resistencia remanente en red 5x5 aplicando un primer semiciclo
negativo. Resistencia remanente en los ciclos: 0 (a), 1 (b), 4,5 (c), 5 (d), 9,5 (e), 10 (f).

Por otro lado, para verificar los resultados presentados en la Figura 64, manteniendo la
misma configuracion de la fuente de tension graficamos la resistencia remanente para redes
de distintos tamanos. Los resultados obtenidos se pueden observar en la Figura 76. Al igual
que en la Figura 64 se observa una tendencia general a estabilizar los valores de resistencia
al incrementarse las dimensiones geométricas de la red.

Sin embargo, no se observa el comportamiento aserrado en los valores de resistencia, sino
que la resistencia remanente aumenta conforme se incrementa el nimero de nodos de la
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malla. Esto nos da un indicio de que la variabilidad observada en los nimeros de nodos
pares e impares de la Figura 64 es causada por la arquitectura de la red y la disposicién de
la fuente.
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Figura 76: Resistencia remanente en funcion de las dimensiones de la red, con la fuente
conectada entre dos nodos extremos pero alineados en una de las direcciones geométricas de
la red.
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5.2.4.2.  Aplicacion de tension en multiples nodos

Como se puede observar en la Figura 77, en las muestras experimentales multiples
filamentos pueden estar en contacto con un electrodo y por lo tanto al hacer mediciones a
dos puntas se aplica tensidn sobre multiples dispositivos en simultaneo. A fin de incorporar
este fendmeno en nuestro modelo, planteamos un experimento con la configuracion
esquematizada en la Figura 78, donde multiples nodos de una red 5x5 reciben la tensién de
la fuente en cada ciclo. Este esquema es a modo ilustrativo, ya que en el codigo se
implement6 afiadiendo una fuente de tensién en cada nodo de la primera fila, y cada fuente
emite la misma sefial en cada paso del experimento. Si bien la forma de implementarse en
el codigo es diferente respecto al esquema, en definitiva, refleja la misma condicién en la
que se impone la misma sefial de externa en todos los nodos superiores.

Figura 77: Muestra experimental de nanohilos de plata inmersos en una matriz polimérica.
Fotografia tomada a través de microscopio dptico. Se observa la disposicién de nanohilos de
plata entre los nodos de una placa PCB.

M1 M2 M3 M4

—ft——F

Figura 78: Configuracion de la red 5x5 aplicando Vin en todos los nodos superiores. La
posicién de la puesta a tierra se mantiene en el extremo inferior derecho.
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En la Figura 80 se puede notar una evolucion en el nivel de resistencia de los memristores
situados en la fila superior al transcurrir el experimento. Comparando estos resultados con
los expuestos previamente en la Figura 75, Figura 74 y Figura 69, se puede notar que la
distribucion de la caida de tension es mas pareja entre las 5 columnas que componen la red.
En la Figura 80 (a) se observa que los memristores conectados al negativo de la fuente son
los primeros en conmutar ya que reciben una mayor caida de tensiéon en el primer ciclo. A
medida que transcurre el experimento se puede ver como evoluciona la red y como
comienzan a activarse el resto de los dispositivos. En la Figura 79 (c) y (d), se puede ver el

cambio al pasar de un semiciclo negativo a uno positivo, y como multiples dispositivos
presentan un switcheo.
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Figura 79: Mapas de resistencia remanente en los ciclos: 0 (a), 1 (b), 4,5 (c), 5 (d), 9,5 (e), 10
(f).), para una red 5x5 aplicando una sefial triangular de Vmax=1500 u.a. en todos los nodos
de la fila superior.

Si bien se verifica que no hay circulacion de corriente entre los nodos de la fila superior ya
que no presentan una diferencia de potencial entre si, se observa en el grafico de los mapas
que los memristores situados entre estos nodos aumentan su resistividad con el transcurso
del tiempo.

Este fendmeno puede explicarse al analizar el perfil de distribucién de vacancias de cada
memristor individual. A pesar de no hay circulaciéon de corriente por estos memristores
durante el experimento, se produce un fenémeno de difusiéon de OV propia del sistema
debido a que la distribucién inicial de las mismas no es un estado de equilibrio. Las OV
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Densidad de vacancias di(i)

tienden a difundir desde el bulk hacia los extremos del dieléctrico en cada paso del
experimento, lo que da como resultado un aumento paulatino de la resistividad de los
memristores de la primera fila.
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Figura 80: Perfiles de vacancias del memristor 1 (ver Figura 78); (a) previo al inicio del
experimento, (b) luego de 10 ciclos aplicados.
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5.3. Dialogo experimental

A fin de analizar los resultados obtenidos en las simulaciones en vistas de su
correspondencia experimental, se realizaron mediciones eléctricas en peliculas de
nanohilos de plata contenidos en una matriz polimérica. La muestra que se observa en la

Figura 81 fue construida en el Instituto Balseiro por miembros del grupo de investigacion
en el que se encuentra enmarcado este trabajo de Tesis.
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Figura 81: Placa PCB, con depdsito de solucién polimérica y nanohilos de plata.

Delimitada en la regidn etiquetada con las letras Q - W, la zona blanquecina de la Figura 81
contiene la deposicion de la solucién polimérica con los nanohilos de plata. Por la forma en
que se construye la muestra, mediante la aplicacién de sucesivos depdésitos de la solucién a
fin de alcanzar una densidad adecuada de nanohilos y un grado de percolacion, existe un
gradiente lateral en la densidad de nanohilos en la muestra. Es decir que midiendo entre
dos electrodos la respuesta puede ser disimil debido a diferencias en el espesor y la
densidad de nanohilos en una region con respecto a otra. Este aspecto ha sido mejorado
invirtiendo el orden de deposito del autoensamblado de nanohilos y la litografia para definir
los electrodos conductores.

Figura 82: (a) Medicién a dos puntas entre dos nodos de la placa PCB. (b) Imagen tomada a
través de microscopio dptico. Se observa la disposicién de nanohilos de plata entre los nodos
de la placa PCB.

Se llevé a cabo un ensayo sobre esta muestra realizando una medicion de resistencia a dos
puntas entre anillos adyacentes aplicando el semiciclo positivo de una sefial triangular.
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Figura 83: Medicion de resistencia a dos puntas sobre la muestra presentada en la Figura 81.
Graficado en color negro, se observa una medicion en dos anillos adyacentes sin
autoensamblado de nanohilos entre ellos. En color gris. mediciones de la resistencia en un
mismo electrodo. La leyenda indica que el resto de los colores corresponde a mediciones
sucesivas de resistencia entre distintos electrodos con autoensamblado heterogéneo entre
ellos en aplicando el semiciclo positivo de una sefial triangular.
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En la Figura 83, se observa en color purpura una medicién de resistencia a dos puntas entre
dos anillos adyacentes. El grafico indica que se parte de un estado de alta resistencia
(1.0E+09) y al aumentar la tension aplicada se produce una conmutaciéon de HRS a LRS
(1.0E+03) que se mantiene hasta el final de la medicién.
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6. Conclusiones y trabajo futuro

Durante el transcurso de este trabajo se logré implementar de forma efectiva el modelo
VEOV en Python y se llevo a cabo un analisis exhaustivo de la respuesta individual y colectiva
del modelo para determinar los limites de sus parametros. El objetivo principal de esta Tesis
fué reducir las diferencias entre el modelo VEOV antecedente y el sistema experimental.

Con el fin de adaptar el modelo a las necesidades del sistema experimental que se desea
emular, se propusieron modificaciones especificas. Estas modificaciones tienen como
objetivo la incorporacién de factores ambientales y 1a capacidad de escalar hacia ensambles
con un gran niumero de unidades. Adicionalmente, se llevé a cabo un estudio de la dindmica
de los OV con el fin de comprender la respuesta memristiva de los dispositivos individuales.

Se evalué la respuesta de arreglos simples de dos memristores mediante configuraciones
en serie y paralelo, con el fin de comprender mejor el funcionamiento de los ensambles
complejos. Posteriormente, se implementaron redes de memristores utilizando el modelo
VEOV para resolver cada elemento individual, y se utiliz6é un c6digo basado en SPICE para la
creacion de los ensambles. Se estudio la respuesta eléctrica de las redes en funcién de las
dimensiones de la malla, su configuracion y la incorporacién de factores ambientales.

Finalmente, en base al intercambio con miembros del equipo de investigacién y la
experiencia adquirida, se formularon recomendaciones para el disefio del protocolo de
caracterizacion eléctrica en los sistemas experimentales.

En futuras investigaciones, se planea continuar con el estudio de estas redes, abordando
distintos aspectos para ampliar nuestro conocimiento y explorar nuevas aplicaciones.
Mencionaremos algunos de los enfoques a considerar en futuros desarrollos.

En primer lugar, se considera la escalabilidad hacia redes de mayor tamafio. Para lograr
esto, se requerird una mayor capacidad de cémputo. Si bien se logré simular
satisfactoriamente una red de 20x20 nodos, con un total de 760 memristores involucrados,
los requisitos computacionales crecen conforme escalan las dimensiones de la red.
Afortunadamente, nuestro modelo basado en cddigo nativo de Python es altamente
escalable y permite su paralelizacién para trabajar con un cluster de computadoras. Esto
facilitara el analisis de redes mas grandes y complejas, abriendo nuevas oportunidades de
investigacion.

Con relacién a la influencia ambiental, queda pendiente un dialogo experimental para
encontrar constantes experimentales de ajuste que permitan utilizar las ecuaciones de
influencia de la temperatura en los mecanismos de conduccién y conmutacion, a fin de
incorporar estos efectos no solo de forma cualitativa sino también de forma cuantitativa al
modelo.

Respecto a la influencia de la humedad, se plantea la implementacién de transitorios con
intercambio de OV para analizar como este factor ambiental puede afectar la respuesta
eléctrica de los memristores y su interaccion en la red. Esto nos permitira comprender
mejor el comportamiento de los dispositivos en entornos reales.

Ademas, en ocasion de esta Tesis se incorpor6 la relacién inversa entre la densidad de
vacancias y la resistividad. Si bien los resultados no fueron incluidos en el escrito, algunos
de los hallazgos son promisorios. No obstante, la inversién de esta relaciéon impone la
necesidad de explorar el espacio de parametros para encontrar un conjunto de valores de
referencia que, como ha quedado claro a lo largo de este trabajo, son fundamentales para
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obtener ciclos estables de conmutacion. La iniciativa de invertir dicha relacién viene dictada
por la dependencia que poseen los polimeros en relaciéon a las especies i6nicas que se
invierte con respecto a los 6xidos simples. En el caso polimérico, la presencia de especies
idnicas favorece la conduccidn eléctrica de la que pueden constituir los propios portadores.
A diferencia del caso de 6xidos simples en que se asume que la conduccién es electrénica y
los iones actiian como dopantes que condicionan las barreras de potencial interfaciales, en
el caso polimérico actuarian como portadores que facilitarian la conduccién.

Por otro lado, se busca extender el modelo incorporando defectos puntuales o extendidos.
Esta ampliaciéon nos proporcionara una comprension mas realista del comportamiento de
las redes de memristores. También seria conveniente estudiar la dindmica de una red
implementando una variabilidad en los pardmetros internos de cada memristor siguiendo
una distribuciéon gaussiana, para comprender como las variaciones estudiadas en el
dispositivo individual se trasladan a una red compleja.

Otro aspecto por explorar es la variacion en la polaridad de los memristores en la red.
Actualmente, iniciamos todos los experimentos de redes en una condicién en la que todos
los memristores tienen la misma polaridad. En este sentido, la distribuciéon es homogénea
ya que todo el mapa tiene la misma distribucién inicial al iniciar el experimento. Sin
embargo, estudios experimentales exploratorios han indicado la fuerte dependencia del
estado resistivo del ensamble con respecto a la historia de estimulos eléctricos aplicados, lo
cual afecta la polaridad de los elementos. Teniendo esto en consideracién, proponemos
como trabajo futuro la posibilidad de definir variantes introduciendo aleatoriedad en la
polaridad de los memristores en la red. Esta ampliacién en la configuracién nos ayudara a
explorar nuevas caracteristicas y funcionalidades de las redes.

Estas lineas de trabajo futuro tienen como objetivo ampliar nuestro conocimiento sobre las
redes de memristores, explorando diferentes caracteristicas y considerando su aplicacion
en entornos mas complejos.
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8. Anexos

A continuacién, se adjunta el codigo utilizado para llevar a cabo las simulaciones
presentadas en este trabajo. Esta informacién también se puede encontrar en el siguiente
repositorio: github.com/jfurlanetto/Tesis-Memristores-Rozenberg.

Anexo 1: Cuerpo principal del modelo Modelo de Rozenberg 5.6i Redes

Anexo 2: Funcién memristor individual Memristorfunction
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