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LOI CAM ON

Con cam on bé me d sinh ra con, luén dai theo ting budc con di, dong vién va gitp
d& con vuot qua moi kho khin trong cudc sdng. Anh ciing cam on em gai di cung anh
vuot qua moi khé khan ma trong thoi gian qua. Em cam on céac anh chi trong gia dinh
d3 cho em nhitng 11 khuyén dang tran trong khi em giap nhiing van dé khoé giai quyét.

Em chan thanh cam on ¢6 TS. Pham Kim Ngoc d3 giup d& em trong van dé hoc tap,
tan tinh hudng dan, tao diéu kién va dinh hudng cho em thyc hién khoa luan tét nghiép
nay. Em ciing Xin tran trong cam on cac thay c6 khoa Khoa hoc va Cong nghé Vit liéu
da truyén dat cho em nhiing bai hoc quy bau, diu dit em trong thoi gian em dang ngdi
trén ghé nha trudng. Em ciing xin chan thanh cam on Trung tAm nghién ciru vat liéu cau
trac Nano va phan tir INOMAR) da hd trg em thyc hién cac phép do trong sudt thoi
gian lam khoéa luan vura qua.

Cam on em Mai Minh Giao da cung anh vuot qua trong thoi gian 4 nam hoc vira qua,
cung chia sé nhitng kho khan ma anh da gap phai khi phai séng cudc séng xa nha.

Anh cam on cac em trong phong thi nghiém Tong hop vat liéu Mang mong da ludn
bén canh, gitp do anh trong thoi gian anh lam khoa luan tai phong thi nghiém vira qua.

Cubi cuing, em xin cam on tat ca nhiing nguoi da luén dong vién em c6 gang, cung
em di hét ching duong 4 nim dai hoc dé lam hanh trang cho twong lai va viing chic

budéc tiép trén con dudng minh da chon.
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DANH MUC CHU VIET TAT

Chﬁ’ r r -
ALz Tén tieng Anh Tén tieng Viét
viet tat
Resistive random-access
RRAM B6 nhé dao dién tro
memory [1]
CSH Cystamine Dihydrochloride Cystamine Dihydrochloride
TR Fourier-transform infrared Phuong phap phd hong ngoai bién
spectroscopy ddi Fourier
SEM Scanning electron microscope Kinh hién vi dién tir quét
SERS Surface-enhanced Raman Phuong phap phé Raman ting cuong
scattering bé mat
HRS High-resistance State Trang thai dién tré cao
LRS Low-resistance State Trang thai dién tro thap
a.u. arbitrary unit Don vitay y
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KHOA LUAN TOT NGHIEP CBHD: TS. PHAM KIM NGQC
MO PAU

Trong hién tai va tuong lai sy két hop gitra dién tir va sinh hoc ngay cang chit chd
cho cac tng dung trén cong nghé dién tir dén quy moé nguyén tir va tién bo nhanh chong
trong hé thng, té bao va sinh hoc phan tir. Trong nhiing thap ky téi, cac cong nghé dién
tir c6 thé gitp phuc hdi thi luc hodc dao nguoc tac dung cua chin thuong tiy séng hoic
bénh tat; cho thiét bi tich hop (lab-on-a-chip) dé cho phép chan doan y té ma khong can
phong kham hoac phat hién tac nhan sinh hoc tuc thoi [2].

Thém vao d6 1a twong lai cua cia cac thiét bi dién tir hudng téi kha ning udn déo
(flexible devices). Cac nghién ciru vé kha nang ché tao linh kién nhé dua trén nén cac
loai vat liéu polymer hay céc vt lidu sinh hoc nhu ADN dang duoc tién hanh qua mot
s6 nghién ctu [3]-[6] va tiém ning tng dung rong rai trong tuong lai véi nhitng wu diém
vuot troi cua ciu tric protein. Vi du nhu cac nha khoa hoc thudc vién Cong nghé va
Khoa hoc tai Birla— BITS, Pilani, An P9 da cong bo kha ning luu trir 102 tetrabytes di
liéu vao 1gram vat licu DNA ¢ trang thai kho (dry DNA) nam 2013 trong khi d6 theo
tinh toan 1y thuyét thi c6 thé luu trir dugc 455 exabytes trén 1gram DNA [7].

Trong thoi gian gan ddy vat liéu cystamine (CSH) dang duoc tién hanh nghién ctru va
st dung nhu mot loai dau thu sinh hoc dé tng dung trong cam bién sinh hoc nham phat
hién ra ung thu [8]-[11]. Tuy nhién phuong phap nghién ciru trén tiép can theo hudng
danh dau sinh hoc hay st dung phwong phap do dién 4p xung vi sai (differential pulse
voltammetry — DPV) rét phuc tap [10], [12], [13]. Dé tiép can theo mot huéng dé dang
hon dé &ng dung trong cam bién sinh hoc, trong khoa luan nay ching toi thuc hién dé
tai “Ché tao va khao sat tinh chat dao dién tré cia vat liéu Cystamine (CSH)” dé

hudng téi tng dung trong cam bién sinh hoc tré nhd mot cach don gian va dé dang hon.
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KHOA LUAN TOT NGHIEP CBHD: TS. PHAM KIM NGQC

CHUONG 1. TONG QUAN

1.1. Téng quan vé tré nhé RRAM
1.1.1. Khai niém bd nhé dao dién tré RRAM

Insulator
electrode

Hinh 1.1 CAu triic co ban caa mot té bao RRAM.

Resistance Random Acess Memory (RRAM) 1a mét loai bo nhé khong kha bién bén
canh nhiing loai bd nhé tiém ning phat trién khac nhu bo nhé thay dbi pha (Phase-change
random-access memory — PRAM), bo nhé dién sit (Ferroelectric random-access
memory — FeERAM), b nhé tr tré (Magnetic random-access memory — MRAM) vai
nhiéu nhitng vu diém hon so voi nhitng loai b nhé dang phd bién hién tai nhu Flash
(NOR-Flash, NAND-Flash) vé thoi gian ghi x6a va kich thuéc 6 nhd ma do bén twong

tu nhu dbi véi bo nhé Flash.

B6 nhd RRAM duoc ciu tao gidng nhu mot ty dién, bao gdm mét 16p mang mong
dién moi (Insulator) duoc ché tao kep giira hai dién cuc (dién cuc dinh va day) bang kim
loai (Metal) tao thanh cau tric Kim loai-Chét cach dién-Kim loai — MIM (Metal —
Insulator — Metal) dugc mo ta nhu hinh 1.1 [14].

Nhitng vu diém noi bat hon so véi cac loai bd nhé khac: cu tao don gian, dé ché tao,
kha ning xép chit rat cao (kich thudc 6 nhd nho), dién thé hoat dong thap va kha ning
chuyén trang thai nhanh (~10 ns) [14]-[17].
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KHOA LUAN TOT NGHIEP CBHD: TS. PHAM KIM NGQC

1.1.2. Qua trinh dao dién tré thuan nghich caa bé nh¢ RRAM
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Hinh 1.2 Sy dao dién tré trong bo nhé dao dién tré (a) Bién d6i don cuc,

(b) Bién doi ludng cuyc.

Hoat dong cia RRAM xay ra don gian, khi ap dién thé vao cau trac kim loai/dién méi
(hoic ban dan)/kim loai, dién tré cua l6p dién moi thay doi tir trang thai dién tro cao
(HRS) hay con goi 1a trang thai dong (OFF) sang trang thai dién tré thap (LRS) hay con
goi la trang thai mé (ON) va nguoc lai (tng vai hai trang thai “0” va “1” hay “True” hay
“False” cua 1bit bo nho) [14], [16].

Sy chénh léch giita hai trang thai dién tro (HRS/LRS) c6 thé dat dén hon 103 lan, qua
trinh dao dién tré thuan nghich (toc do ghi va xo6a) rat nhanh (c6 thé dat dén vai nano
gidy), tudi tho cao... md ra huéng phat trién thé hé bo nhé co kich thuéc rat nho va dung
luong I6n, c6 thé thay thé bo nh Flash trong twong lai. Do ¢ su khac nhau vé cac loai
vt liéu nén sy dao dién tré thuong dién ra theo hai dang: bién ddi don cuc (unipolar) va

bién d6i ludng cuc (bipolar).
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KHOA LUAN TOT NGHIEP CBHD: TS. PHAM KIM NGQC

a. Sw dao dién tré don cuc (unipolar)

Dién thé Vs (chuyén dbi tir trang thai OFF sang trang thai ON) cung chiéu véi dién
thé Vrs (chuyén d6i tir trang thai ON sang trang thai OFF). Hai dién thé Vs va Vrs €6
thé c6 do 16n bang nhau hoic khac nhau. Co nghia 1a sy chuyén doi giira hai trang thai
dién tro chi phu thude vao do 16n cua dién thé ap vao cdu trac, khong phu thude vao

chiéu phan cyc cua dién thé (Hinh 1.2a). Bao gdm hai qu4 trinh:

e Khi ap thé tir 0 > +V: Cau triic dang ¢ trang thai dién tro cao (HRS, trang thai OFF),
khi tang dién thé ap vao ciu trac tir “OV” dén mot gia tri ndo d6 “Vs” (dién thé SET),
dong tang dot bién twong ng vai dién tro cua cau trac dot ngot chuyén tir trang thai
dién tré cao sang trang thai dién tro thap (LRS, trang thai ON). Két thuc qua trinh nay,
c4u triic d chuyén sang trang thai dién tro thap.

e Khi ap thé tir 0 » +V: Trong qua trinh tiép theo, ciu triic dang & trang thai dién tro
thap, khi tang dién thé tir “0V” dén maot gia tri ndo d6 “Vrs” (dién thé RESET), dong

giam dot ngot, cau trac lai tro vé trang thai dién tro cao (HRS, trang thai OFF).

Qua trinh ddo dién trg dién ra thuan nghich twong tng véi su chuyén doi giira hai
trang thai ON va OFF cua 1bit bo nhé. Trong dang bién doi nay, dién thé Vs (chuyén doi
tir trang thai OFF sang trang thai ON) ciing chiéu véi dién thé Vrs (chuyén doi tir trang
thai ON sang trang thai OFF). Hai dién thé Vs va Vrs c6 thé c6 d6 16n bang nhau hoac
khac nhau. C6 nghia 13 su chuyén doi gitra hai trang thai dién tro chi phu thudc vao do
I6n cua dién thé ap vao ciu trac, khong phu thude vao chidu 4p dién thé. Su dao trang

thai di¢n tré nhu vay, dugc goi 1a sy dao dién tré don cyc.
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KHOA LUAN TOT NGHIEP CBHD: TS. PHAM KIM NGQC

b. Pao dién tré lwong cuc (bipolar)

Dién thé Vs va dién thé Vgs 1a cac dién ap nguoc chidu nhau. Su thay ddi giira hai
trang thai dién tré khong chi phu thude vao do 16n cta dién thé ap vao ma con phuy thudc

vao chiéu phan cuc cua dién thé (Hinh 1.2b). Bao gom bdn qua trinh:

e Khi ap thé tir 0 > -V: cdu triic dang ¢ trang thai dién tro cao (HRS), ap vao cau triic
dién thé am tang dan tir “0V”, dén mot gid tri nao d6 “Vs” (dién thé SET), ciu tric
chuyén tir trang thai dién tro cao sang trang thai dién tro thap (LRS). Tiép tuc ting
dién thé cao hon nita ciing khong 1am cho dién tro ciia ciu triac chuyén vé trang thai
dién tro cao.

e Khi ap thé tir -V — 0: dién thé am duogc giam dan tré vé “OV”. Sau qua trinh nay,
C4u triic van giit dugc trang thai dién tré thap.

e Khi ap thé tir 0 - +V: 4p dién thé duong tang dan tir “OV”, cau triic dang & trang
thai dién tré thap, dén mot gié tri nao d6 “Vrs” (dién thé RESET), cau trac lai chuyén
tir trang thai dién tro thap sang trang thai dién tro cao. Tiép tuc ting dién thé cao hon
nita ciing khong lam cho dién tré cua cu trac chuyén vé trang thai dién trg thap.

e Khi ap thé tir +V — 0: Khi dién thé duong duoc giam vé “0V?, cau tric ¢ trang thai

dién tro cao.

Khi bon qua trinh trén duoc 13p lai lién tuc, dién tro cta ciu trac s& dao thuan nghich.
Trong truong hop nay, dién thé Vs va dién thé Vrs duoc ap nguoc chiéu nhau. Co nghia
1a su thay d6i gitra hai trang thai khong chi phu thudc vao do 16n cua dién thé ap vao ma

con phy thude vao chiéu ap dién thé.
1.1.3. Co ché truyén din dién tich

Co ché truyén dan dién tich trong phan tir nhd ¢ thé duoc diéu khién boi mat phan
gidi dién cuc/dién moi (hoic ban din) hoac bai khéi - 16p dién moi (hodc ban dan).
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KHOA LUAN TOT NGHIEP CBHD: TS. PHAM KIM NGQC

v’ Co ché dan duoc diéu khién boi mat phan gisi dién cuc/dién méi phu thude hang
rao nang luong tai mat phan gidi, kha ning trao doi dién tich tai mat phan gidi,
trang thai dién tich tai mat phan gidi cling nhu phan Gng hoda ly tai mat phan gidi...

v Co ché dan dugc diéu khién bai khéi phu thude vao do két tinh, cac loai khuyét tat,

nong do tap chat... ton tai trong vat liéu dién moi/ban dan.

Co ché dan dién

Puogc diéu khién boi dién cuc Puoc diéu khién bai khoi

-Co ch€:: phat xa nhiét (Schottky) - Co ché phat xa Pool-Frenkel.
- Co ché xuyén ngam - Co ché dan theo dinh luat Ohm.

Fowler-Nordheim - Co ché din gigi han bé dién tich khong
gian (SCLC).
- Co ché dan dan dao.

Hinh 1.3 Céc co ché dan dién ddi véi linh kién RRAM.
Céc md hinh toan cho tirng co ché [1]:

e Co ché phat xa nhiét Schottky:

J = A*T?exp

Db thi biéu didn méi quan hé cia In (T]—z) theo E/2 ¢6 dang duong thang.
e Co ché xuyén ngadm Fowler-Nordheim:

Xay ra khi rao thé da mong va dién truong du I6n, ham song co thé xuyén qua rao thé.

32 _ £\1/2
_ 4 E ox 8m(2qmy) /2
8nhoy 3hE

J
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Db thi biéu dién méi quan hé cia In ( ) theo E~! ¢6 dang duong thang véi hé sb goc

A

am.
e Co ché phat xa Pool-Frenkel:
Xay ra khi dién tir nhan dugc kich thich nhiét va co6 thé thoat ra khoi bay di vao ving

_ _ |49k
a\ %o 4me, €

kT

dan caa chat dién moi.

J = quN¢ exp

D0 thi duong biéu dién moi quan hé ciia In(J) theo T~ hay In ( ) theo E*/2 ¢6 dang
duong thang véi hé s6 goc am.

e Co ché din theo dinh luat Ohm:
Thudng xuat hién & mic thé thap trong dic trung I-V cliia mang mong dién moi.

E,
J = oE = quEN.exp (ZkT)

Db thi biéu dién méi quan hé giira J theo E 13 mot dudng thang tuyén tinh c6 hé sé

goc Slope =1

e Co ché dan giéi han béi dién tich khong gian:
Véi vat liéu chtra nhiéu sai hong trong cau tric, co ché truyén dan dién tich gdom ba
co ché ng véi ba dic trung I-V: Co ché Ohmic I~V, dong dan gisi han day bay
(TFL), I~V™ v&i m > 2, dong gidi han khong c6 bay, I~V?2, Child’s law.

e Co ché din dan dao:

4e |2q ,
= |23
SVTH: TRAN NGOQC HIEU MSSV: 1419097

CuuDuongThanCong.com https://fb.com/tailieudientucntt


http://cuuduongthancong.com?src=pdf
https://fb.com/tailieudientucntt

KHOA LUAN TOT NGHIEP

CBHD: TS. PHAM KIM NGQC

Db thi mat do dong J phu thudc vao thé ap vao cau tric v6i hé sb liy thira 1,5. Hay

db thi biéu dién méi quan hé J5 theo VV3/2 1a mot duong thang tuyén tinh.

1.2. Vit liéu &ng dung trong by nhé dao dién tré RRAM

Tinh cép bach cua viéc tim kiém sy thay thé caa bo nhé Flash 1am ting kha nang tim

kiém cac hién trong dao dién tré (RS) trong cac vat liéu khac, dic biét 1a trong vai thap

ky qua. Nhiéu loai vat liéu da duoc tim thay thé hién hanh vi RS, ¢6 thé duoc phan loai

thanh céc oxit hai nguyén td, ba nguyén t6 va phirc tap hon nhu vat liéu perovskite, vat

liéu chalcogen, nitrit, silic vo dinh hinh carbon va mot sé vat liéu hitu co véi ung dung

cu thé trong céc thiét bj dién tir linh hoat [18].

IA r 0
host metallic-element ‘ 30 7n
e,
4 nominal valence state
1H | 1A ] i [ o 4 MA | IVA | VA | VIA [VIA| 2He
The microstructures of the oxides | M€ YN 5 g
‘ clectrodes are involved in
ILi 4 Be (C: crystalline or A: amorphous) ‘ RS or not 5B éc | 1x | 20| 9F | 10Ne
|
12 Mg 13A1 | 14N 17
11 Na +2 1B IVB VB viB VB VB B 1B +3 +4 ISP | 168 l 18 Ar
C N C N|A Y
21T | 23\ 24Cr | 25Mn | 26Fe | 27Co | 28Ni | 29Cu | 30Zn | 31 Ga | 32 Ge o 14 -
19K | 20Ca | 21 8¢ +4 +3/48 +3 +2/3/4 +3 +2/3 +2 +112 +2 +3 4 \s P ’“, 36 Kr
CAN| A N|c N|]e N|c N]Jc N|lc NJecn|c N|a N|C Y s
39% 40 Zr | 41NBD | 42 Mo S0 Sn <1 P
37Rb | 38Sr +3 +4 +3/4/8 +6 43T 44Ru | 45Rh | 46Pd | 47Ag | 48Cd | ¥91In 4 gh l‘- 531 54 Xe
A N|GAN| € N |C ¥ RN g
STLa | T2Hf | 73Ta W 3 24 g8
55Cs | 56Ba | +3 4 | 43S | +6 | 7SRe | 760s | 770r | 78Rt | T9Au | SOHg | S1TI [ 82Pb [ o | o | O | 86Rn
Cc N|oAN|CAN |C ¥ | P
89 104 106 107 108 109 110 1 112
7Fr | & 05
AR R Pl B |2 Bh s Mt Ds Rg | Uub [ "*v°""
S8 Ce | 64 Gd 0Yb | TilLu
+3/4 59 Pr 60 Nd 61 Pm 62 Sm 63 Eu +3 65Ty 66 Dy 67 Ho 68 Er 69 Tm +3 +3
C N l AN =N IS0
) 100 101 102 |
9 Th 91 Pa 921 93 Np 9 Pu 95 Am 96 Cm 97 Bk 98 Cf 99 Es 3 3 103 1r
Fm Md No

Hinh 1.4 Oxit cac nguyén t6 (dugc t6 mau) tng dung trong viéc ché tao linh kién tro
nhé RRAM.
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1.3. Téng quan vé Cystamine

Cystamine véi cong thirc hoa hoc HoN-CH2-CH»-S-S-CH2-CH2-NH2.2HCI dugc
tng dung rat nhiéu trong sinh hoc [19], [20] do thé hién nhitng tinh chit dic biét cua
nhom disulfide (-S-S-) va nhém amine (-NH2) cho viéc st dung nhu mét tac nhan lién

két voi cac phan ti sinh hoc va dang dugc nghién ctru trong linh vic cam bién sinh hoc.

Hinh 1.5 M6 hinh phan tir CSH (theo Acros Organic).

Céu tao phén tir CSH:

e Mot lién két S-S c6 thé hinh thanh lién két 1én bé mat mang kim loai (lién két M-S)
nhu Ag, Au, Pt...
e Hai nhom chirc -NH2 c6 kha ning twong tac va bat giit d6i véi cac dbi tuong sinh hoc

qua lién két amide (-NH-OC-), tiém nang tng dung trong cam bién sinh hoc.

Cac nghién citu voi cystamine da duoc thyc hién rat nhiéu trong thoi gian qua véi cac
ting dung sinh hoc nhu dung lam cac dau lién két sinh hoc (bioconjugate) trong nghién
ctu vai DNA, enzymes, etc [21]-[23].
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Trong thoi gian gan ddy vt liéu cystamine (CSH) dang duoc tién hanh nghién ctru va
sir dung nhu mot loai dau thu sinh hoc dé wng dung trong cam bién sinh hoc nham phat
hién ra ung thu [8]-[11]. Va dbi twong dugc st dung cho cam bién sinh hoc 13 cac phan
tir CSH hinh thanh mot 16p SAM 1én trén bé mit dién cuc vang (Au) Voi lién két Au-S
thong qua nhém disulfide xuat hién trong cu trac phan tir CSH, dau con lai chira géc

amine (-NH2) hudng ra ngoai gidng nhu mot canh tay ding dé bt giir cac ddi twong sinh

hoc.
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CHUONG 2.

1.4. Héa chit va thiét bj

CBHD: TS. PHAM KIM NGQC

Bang 2.1 Danh muc dung cu va thiét bi.

THUC NGHIEM VA KET QUA PHAN TICH

STT

Tén thiét bi Muc dich sir dung Ghi chi
M4y phun xa magnetron Ché tao mang kim loai dé lam
DC SH-450 dién cuc day.
, Thuc hién bdc bay nhom (Al)
May boc bay . .
dé tao dién cuc dinh.
Tao mang bang phuong phap Phong Thi
May phu quay

May danh si€éu am

May khudy tir

May do pH (metter
toledo — SevenEasy
Plus)

May Keithley 4200

H¢ do 4 miii do

phu gquay.
Rua dé trudc qua trinh tong

hop mang.

Pha loang CSH trong nuac DI.

Xac dinh pH cua dung dich.

Khao sat dic trung dong thé (I-

V) cua vat liéu.

Kiém tra dién trd cua dién cyc

Ag sau khi tong hop.

nghiém Tong hop
Vit liéu mang
moéng — F18,
truong Pai hoc
KHTN TPHCM

Phong Vit liéu ky
thuat cao — F15,
truong Pai hoc
KHTN TPHCM
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Bang 2.2 Cac hoa chat.

i Muc dich i
STT Héa chat Cong thirc héa hoc Xuat xir
str dung
1 Natri hidroxit NaOH Hoéa chit s Trung Quoc
dung trong
2 Acetone CH3COCHs3 Merck, bBac

qué trinh xtr
3 Ethanol C2HsOH ly de Merck, Dtc

Nuéce dugc khu .
4 H20 duogc khir ion
lon (DI water)

Vat liéu tro
nhg duoc A
cros
5 Protein (CSH)  nN /\/S\S/VNHZ dung trong _
, Organic
cau tric
RRAM

1.5. Cac phuwong phap phéan tich
e Kinh hién vi quét (SEM)

Kinh hién vi dién tir quét (SEM, Scanning Electron Microscope) tao anh d6 phan giai
cao cia bé mat mau vat bang cach dung moét chum electron hep quét trén bé mat mau
bang cach ghi nhan va phan tich cic buc xa thi cip phat xa ra. Tir d6, anh SEM cho
thong tin vé hinh thai hoc bé mat cua mang vt liéu. Trong khoa luan nay, két qua SEM
do bang may SEM/EDX S—4800.
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e Phwong phip do pho hdng ngoai bién d@éi Fourier (FTIR)

Phuong phap do phdé hdng ngoai bién doi Fourier (Fourier Transform Infrared
Spectrocopy — FTIR) hoat dong dura trén su hap thu btc xa hdng ngoai cua vat chit can
nghién ctru. Phuong phap ghi nhan cic dao dong dic trung cia lién két hoa hoc cac
nguyén tir trong mang tuwong ng véi dinh phd hap thy, cung cép cac thong tin vé cu
truc, dinh tinh, dinh lwong dua trén hiéu wng kha nang hap thu chon loc céc birc xa hong
ngoai. Trong khéa luan nay chiing t6i sir dung hé may do FTIR Bruker Tensor dé kiém

tra cac lién két trong mau sau khi ché tao.
e Phwong phap chup anh nhiéu xa tia X (XRD)

Nhiéu xa tia X (X-ray Diffraction — XRD) la mot k§ thuat phan tich khong pha mau,
duoc ung dung cho phan tich dinh tinh va dinh luong cua vat liéu tinh thé. K§ thuat thuc
nghiém nay duoc sir dung dé xac dinh cau trac toan phan cua vat liéu, bao gdm hang sé
mang huéng cua don tinh thé, huéng cia da tinh thé. Trong khoa luan nay ching t6i sir
dung anh nhiéu xa duoc thuc hién trén may nhidu xa tia X da tinh thé Bruker D8 Discover
XRD.

e Phwong phap phan tich pho tan xa Raman (SERS)

Tan xa Raman 1a mot qua trinh tan xa khong dan hoi gitra photon (lwong tir 4nh sang)
va mot lugng tr dao dong cua vat chat hay mang tinh thé. Sau qué trinh va cham, ning
lugng cua photon giam di (hodc tang 1én) mot lwong bang ning luong gitra hai muc dao
d6ng cua nguyén tir (hodc mang tinh thé) ciing véi su tao thanh (hodc hiy) mét hat luong
tir dao dong. Dya vao phd nang luong thu duge co thé c6 nhimng thong tin vé mic nang
lugng dao dong cua nguyén tur, phan tir. Cac mirc nang lugng dao dong nay la dai luong
dac trung c6 thé dung dé phan biét nguyén tir ndy voi nguyén tir khac. Két qua do pho

tan xa Raman ting cuong bé mat st dung may Dongwoo DM500i spectrometer.
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1.6. Quy trinh ché tao dién cuc va linh kién

1.6.1. Quy trinh ché tao dién cuc

Sau khi xtr Iy bé mat dé dé loai bo cac 16p vat liéu hiru co tap chat, toi tién hanh tong
hop mang bang phuong phap phun xa magnetron DC dé tao dién cuc Ag. Mang Ag dugc

thue hién phun xa trén dé thay tinh véi cac thong sé :

e Ap suat phun xa : 3 mtorr.
e (Cong suat phun xa : 35,0 W.
e Thoi gian phin xa: 2 phut.
e Khoang cach bia dé: 10 cm.

, MANG BAC (A
Bl AC (Ag)

(a) | (b)

Hinh 2.1 Hinh (a) M6 hinh mang Ag va hinh (b) 1& hinh anh thuc té mang Ag/Thay
tinh duoc tong hop bing phuong phap phin xa magnetron DC.

Mang Ag dugc ché tao ra bam dinh tét trén bé mat dé thay tinh khong bi bong troc

Vvé6i cho do day ~200 nm va dién tré khoang 0,3 Q/o khi duge do dién tro bang phuong

phap bén miii do. Cho thay rang mang Ag ché tao ra c6 dién trg rat nho, thoa méin cho

yéu cau lam dién cuc.

SVTH: TRAN NGOQC HIEU MSSV: 1419097

14

CuuDuongThanCong.com https://fb.com/tailieudientucntt


http://cuuduongthancong.com?src=pdf
https://fb.com/tailieudientucntt

KHOA LUAN TOT NGHIEP CBHD: TS. PHAM KIM NGOQC
1.6.2. Quy trinh ché tao linh kién

CSH dang bot (97%, Acros Organic) dugc pha lodng véi nuée DI va khudy tir trong
khoang thoi gian 15 phtt dé 1am tan hoan toan CSH trong nudc DI, dung dich CSH thu
dugc c6 ndong d6 20mM. Sau d6 dung dich dugc do pH, két qua nhan duoc véi pH = 4,6.

Chuang t6 dung dich thu dugc c6 moi trrong axit.

Céc dién cuc Ag sau khi duoc lang dong trén dé thily tinh dugc ngam trong dung dich
CSH ¢6 ndng d6 20mM trong vong mot gid dé 1am xdy ra cac phan ung gitta bé mat kim
loai Ag va cac phan tir CSH. Mau sau khi ngam duoc Iy ra khoi dung dich va thuc hién
phu quay dé mang duoc dong déu. Két thuc qué trinh, mang méng CSH da dugc hinh
thanh trén bé mat dé Ag. Bé hoan thién cu trac linh kién, dién cuc dinh nhém (Al) duoc
ché tao bang phuong phéap boc bay nhiét. Quy trinh ché tao cau traic RRAM hoan chinh

dugc mé ta qua so d6 hinh 2.2:

Ha 136) ‘ S
C‘ S C NH: . mang Ag
NN Ny N e ot —
Hy Hy Khuay tir
CSH bt ; A 2k . .
© dd CSH nong d6 20mM ngiam de Ag/Thuy tinh vao
va pH = 4.641 dd CSH trong 1 gio
s

Dién eue Al é =
- &)
L8
qua trinh | g

()
Maéng A bbc bay nhiét /7 Mang Ag
Thiy tinh Y il Thily tinh

ﬂ_,(fC{l_,
N7 S—s§

,N H , LN /N-Hz
ILC—CH,  1L,e—Cil, L0—Cl,  1LC—C HXC—CH,  HyCC
N s AN NS¢ g7 Th

Viing Ag)

CAu hinh ¢6 thé ¢o ciia CSH khi phu
trén bé miit mang Ag

Hinh 2.2 Quy trinh ché tao linh kién c¢6 ciu trac AI/CSH/Ag/Thiy tinh.
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1.7. Két qua phan tich bé mit
1.7.1. Két qua phan tich XRD mang Ag sau khi ling dong trén dé thiy tinh.

(111)

1500 -
~ 1250 -
= .

o
=1000-

750 -

Cuong d

500~

250 -

0

30 45 60 75 90
20 (d9)

Hinh 2.3 Hinh anh gian d6 nhiéu xa tia X ctia mang Ag trén dé thay tinh.

Gian d6 nhiéu xa tia X cia mang Ag dugc mé ta ¢ hinh 2.3 xuat hién dinh nhiéu xa &
goc 20 = 38,3° ¢o6 cuong do manh twong ung véi mat mang (111) va & goc 26 = 44,33°,
64,53°, 77,45° va 81,55° c6 cuong do yéu lan luot ang véi cac mat mang (200), (220),
(311) va (331) lan luot trong wng véi hiang sé mang d = 2,36; 2,04; 1,44: 1,23; 1,18. Cac
thong sd nay dic trung cho cdu trac 1ap phuong tam mit (Face-centered cubic — FCC)
cua tinh thé Ag.
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Tir gian d6 nhiéu xa XRD nhan thiy sau khi duoc ché tao bang phwong phép phun xa
magnetron DC ¢ diéu kién nhiét d6 phong mang Ag c6 dinh hudng tinh thé cha yéu theo
huéng mat mang (111), diéu nay dwoc giai thich do lam giam ng suit cia mang sau khi
ché tao [24].

Bang 2.3 Bang thng ké két qua tinh toan véi phan mém X’pert Highscore Plus.

Mb @ Matmang | (111) | (200) | (221) | (311) | (331)
Vi trf [°26] 38,12 44,33 64,53 77,49 81,55
FWHM [°26] 0,09 0,31 0,62 0,42 0,42
Hang s6 mang d 2,36 2,04 1,44 1,23 1,18
Micro Strain [%] 0,13 0,56 0,77 0,39 0,36
Kich thudc tinh thé [A] | 936,08 | 182,96 93,82 159,17 | 164,46

Tir bang 2.3 nhan thay ng suat (micro strain) tng voi mat mang (111) ¢6 gia tri

nho nhat so véi cac mat mang khac, diéu nay phu hop véi giai thich da duoc néu ¢ trén.

Sau khi kiém tra nhiéu xa tia X d6i véi bé miat mang Ag/Thuy tinh, dé Ag/Thay tinh
dugc phua CSH vai quy trinh hinh 2.2. Tiép d6 mau duoc phan tich bé mat véi cac phuong
phap: SEM, FTIR, Raman (SERS) dé kiém tra sy thay d6i hinh thai bé mit cling nhu Sur
Xuat hién cac lién két c6 thé c6 cua CSH véi Ag. Cac két qua dugc phan tich rd hon &
cac muc 2.4.2; 2.4.3; 2.4.4.
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1.7.2. Két qua phén tich bé mat (SEM)

Sau khi thyc hién qua trinh phu mang CSH trén bé mit Ag, ching toi thuc hién phan
tich bé mat bang phuwong phap SEM dé xem xét sy bién d6i vé hinh thai bé mat dé Ag.
Hinh anh SEM dugc thé hi¢n & hinh 2.4.

...........

S-4800 10.0kV 7.9mm x100k SE(U) 21/09/2017 500nm [ S-4800 10.0kV 6.5mm x80.0k SE(U) 25/09/2017

uuuuuuuuuuu

Hinh 2.4 Hinh chup SEM bé mit (a) mang Ag/Thuy tinh va (b) sau khi mang Ag/Thuy
tinh dugc phu CSH.

Qua hinh anh chup SEM thu dugc chung t6i nhan thay c6 sy thay d6i rd rét vé hinh

thai bé mit ciia mang Ag/Thuy tinh trudc va sau khi phu CSH.

Hinh 2.4b chiing ta ¢ thé nhan thdy bé mat mang bi mo di rd rét so voi hinh 2.4a 1a
mang Ag/Thuy tinh sau khi ché tao, ¢ thé cho thay da hinh thanh mét I6p mang CSH
trén bé mat @& Ag/Thay tinh. Piéu nay budc dau co6 thé két luan rang ching t6i da pha

duoc mang CSH 1én trén bé mit mang Ag/Thuy tinh.
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1.7.3. Két qua phén tich phd hdng ngoai bién déi Fourier FTIR

| +% +§ mN
B T N 1 ]
O oZE 3 o
ZaUC
-

Cuwong do (a.u.)

4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000
A z -1
S6 séng (cm')

Hinh 2.5 Phé FTIR cua (a) CSH dang bot va (b) mang CSH trén Ag.

Bang 2.4 Bang vi tri s song va kiéu dao dong dic trung trong pho FTIR.

S6 song .
Nhoém dao dong Kiéu dao dong Tham khao
(cm™)
3043 —NH, v(NHy) ddi ximg 3035 [25][26]
3380 —NH, v(NH>) bat ddi xtmg 3360 [25][26]
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3205 Ag---NH, 3250 [25]
1631 va 2065 —NHZ 1630 va 2000 [27]
1500 —CH, 8(CH>) kéo dan 1500 [26]
2937 —CH, v(CHz) uén cong 2950 [26]

Tir phd FTIR cia CSH ciia mang CSH/Ag va CSH dang bot cho thay:

e Ving phd & Vi tri s6 séng 3500-3000 cm™ 14 dao dong dic trung ctia nhém -OH trong
nuéc (H20) va lién két -N-H trong amin bac 1 (-NH,) [25]. Véi mau CSH bot, dao dong
ctia nhém -OH rat manh va rong do sy xut hién cua nudc (H20) trong mau da che lap di
su Xuat hién phd dao dong duogc cho 1a dao dong kéo dan ddi ximg va bat ddi xing cua
lién két -N-H ¢ s song khoang 3035 va 3360 cm™ [26]. Tuy nhién khi thyc hién phi CSH
trén mang Ag, su Xuat hién miii hap thu tuong tng véi lién két -N-H duogc thé hién 1o rang
hon (Hinh 2.4b).

e Dinh hap thu xuét hién ¢ vi tri s6 song 3250 cm™ (Hinh 2.4b) duoc cho 1a do ¢ xuat
hién su twong tac ctia nhom -NH2 véi bé mat Ag va dugc thé hién 16 & miu mang CSH
trén mang Ag [25].

e Dao d6ng tai vi tri c6 s6 séng khoang 2000 va 1630 cm™ ciing dugc xac dinh d6 1a
dao dong cua -NHs* trong mudi duoc hinh thanh boi CSH va HCI [27].

e Ving phd 670-570 cm® dwoc cho 1a dao dong kéo dén ciia lién két C-S trong phan tir
CSH. Thém vao d6 & vj tri s6 song khoang 1100 cm™ thé hién cho su xuét hién dao
dong kéo dan cua lién két C-N [26].

e Dao dong tai vi tri c6 s6 séng 1500 va 2950 cm™® lan luot 1a dao dong kéo déan va udn

cong dac trung ctiia nhom -CH» [26].
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1.7.4. Két qua phén tich Raman

Duéi day 1a két qua phd Raman dugc thuc hién so sanh gitra CSH bot va CSH da

duoc thuc hién phi 1én mang kim loai Ag.

]
i Ri ’/‘Fh ,gg
- H R2 gﬁ g
I 2 R E
5 [ S
:- Tr'zf]s Giauche o) g z i
5 ol .
B | ER 3 2
o A S 20
= m X = 1
5 [ 7 3 29
'b (b) | ] N Q
5 ]
@)
1600 1400 1200 1000 800 600 400

J{ r —1
S6 song (cm™)
Hinh 2.6 Pho Raman cua (a) CSH bot va (b) khi phit CSH trén mang Ag.

Bang 2.5 Bang vi tri s song va kiéu dao dong dic trung trong phd Raman.

S6 song )
Nhom dao dong Kiéu dao dong Tham khaio

(cm™)
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494 S-S v(S-S) 510 [28]
633 S—C v(C-S) c4u hinh Trans 632 [28][29]
725 S—C v(C-S) c4u hinh Gauche 725 [28][29]
805 —CH, CH> rocking 800 [29]
928 C—C v(CCN) c4u hinh Trans 926 [28]
1011 C—C v(CCN) cau hinh Trans 1011 [28]
1167 —CH, CH: twisting 1160 [29]

O vung pho c6 s6 song trong khoang tir 600-800 cm* duge cho 1a dao dong dic trung
ng vai lién két S-C-C cua nhéom thiol. Trong d6, dinh hap thu o vi tri s6 song & khoang
632 cm™ thé hién ciu hinh gauche (Gauche conformation) va dinh hap thu c6 sé séng
khoang 725 cm™ thé hién cho ciu hinh trans (Trans conformation) cua lién két C-S
[28][29].

Tuong tac cia nhom -NH, véi mang Ag dugc thé hién twong ung sy xuat hién dinh
hap thu tai viing c6 tan sb thap trong khoang 100-400 cm® [29], tuy nhién thi diéu nay
rat khé dé chang minh mot cach chinh xac. Nhom -CH; rocking va twisting cling dugc

duogc thé hién ang véi cac dinh hap thu lan Tuot ¢ vi tri s6 séng 800 va 1160 cm™ [29].

Hai dinh hap thu & vi tri s6 song 926 va 1011 cm™ duge cho 1a cua dao dong kéo dan
cua lién két C-C c6 su anh hudng cua lién két C-N [28]. Tuy nhién so véi mau CSH &
dang bot (hinh 2.5a), & mau mang CSH/Ag (hinh 2.5b) tai hai vi tri dinh hap thu 926 va
1011 cm't cho cuong do manh hon. Pidu nay c6 thé 1y giai 1a do c6 sy anh huong cua
tuong tac gitra nhdm -NH2 va mang Ag (hinh 2.6b, c) gay ra sy kéo dan manh hon lén

lién két C-C-N. Trong khi d6 cuong do cua lién két C-C & mau CSH bét rat yéu.
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Trong mau CSH bot nhan thiy miii c6 cudng dd manh nhat & vj tri c6 sé soéng khoang
510 cm* 1a dao dong kéo dan dic trung cua lién két S-S [28]. Tuy nhién khi CSH dugc
pht 1én bé mat mang Ag thi cudng do mili bi giam xudng. Diéu nay c6 thé duoc giai
thich rang nhom S-S (disulfur) da hinh thanh lién két hoa hoc 2(S-Ag) v6i mang Ag khi
thuc hién qua trinh hinh thanh mang CSH trén bé mit mang Ag, dan téi 1am on dinh lién
két S-S 1am cho dao dong kéo dén cua lién két S-S bi giam manh so véi trong mau CSH
bot.

= Tur cac két qua phan tich FTIR, Raman nhan duoc phu hop vdi cac nghién ciru trudc
d6 [28]-[34], chung t6i két luan rang khi phit mang CSH 1én trén bé mit mang kim loai
Ag, CSH d3 hinh thanh lién két dang héa hoc véi bé mat mang Ag qua cau ndi lién két
Ag-S gitra mang Ag va nhom chuc disulfide cta phan tu CSH.

Tir d6 chiing t6i dua ra gia thiét sy xuat hién cac cau hinh lién két c6 thé c6 cua CSH

v6i mang Ag khi duoc phi 1én bé mit mang Ag vai cac dang lién két nhu sau:

H,N NH, H,N
D b D o
- —CH, C—— -
i S—sS Ns—s \'?'HZ
| Maing Ag/Thiy tinh | | Ming Ag/Thiy tinh
(a) H,C—CH, H,C——CH, (b)
HZN/ \s—s/ \NHZ
| I Mang Ag/Thuy tinh I |

(c)
Hinh 2.7 Cau hinh lién két cia CSH va mang Ag.

Céc cAu hinh thé hién su khac nhau co ban vé su tuong tac va hinh thanh lién két caa

phan tir CSH va mang Ag. Trong d6 hinh 2.6a chi thé hién tuong tac giira goc disulfide
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va mang Ag hinh thanh lién két Ag-S, tuy nhién & hinh 2.6b va hinh2.6¢ c¢6 thém su
tuong tac cia nhém amine (-NH) véi mang Ag da duoc mo ta & nhitng bai nghién cuu
trude d6 [25] [29] [35], tuy nhién nhitng twong tic ndy khong hinh thanh lién két cong
hoéa tri rd rang ma chi 13 twong tac tinh dién véi Ag dugc cho 13 nguyén t6 nhan proton
(proton acceptor). Va tuong tac nay lam kéo gidn d6 dai lién két C-N [35] va duoc giai
thich trong két qua phan tich phd FTIR.

Tuy nhién trong cac cau hinh lién két & trén thi chua c6 két qua chimg minh dé c6 thé

chic chin duoc ciu hinh lién két nao chiém wu thé.

Cudi cung, linh kién dugc thuc hién khao sat dic trung dong thé (I-V) véi ciu tric
hoan chinh AlI/CSH/Ag/Thuy tinh dé kiém tra su dao dién tré cua linh kién RRAM dua

trén nén vat liéu hiru co CSH.
1.8. Két qua khao sat dic trung dong thé (1-V)

B4 tri phép do I-V duoc mo ta theo hinh 2.8. Qua trinh 4p thé duoc thuc hién véi dién
cuc ndi dat (GND) duoc két ndi voi dién cuc Al, con lai dién cuc ngudn (Force) dugc

két ndi véi dién cuc Ag.

bién cuc dinh

Hinh 2.8 So d6 b tri hé do voi dién cuc day 1a Ag, dién cuc dinh 14 Al
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Cac két qua duoc thyc hién trén hé may Keithley 42008 vai viéc thiét 1ap cac khoang
thé khac nhau cho viéc khao sat qua trinh dao dién tro cua vat lisu CSH/Ag, cu thé 13 Véi
khoang thé -0,2+0,2V; -0,5+0,5V; -1+1V va -2+2V.

1.8.1. Cac khoang thé dwoc phén tich

Qua trinh do dic trung I-V, dong ngudng I, = 10734 duoc st dung dé ngin chin su

pha hong tinh chat vat liéu khi dong din ting 1én qua cao mot cach dot ngot.

L (b)

U (V)
Hinh 2.9 D6 thi duong dic trung I-V véi cac khoang thé khac nhau.

Tir cac duong do thi dic trung I-V véi cac khoang thé khac nhau dugc dua ra trén
hinh 2.9 thdy rang khi ap thé cho cau trac véi khoang thé 1a -0,2+0,2V (hinh 2.9a) va -
0,5+0,5V (hinh 2.9b) qué trinh chuyén trang thai cua vat ligu tr HRS sang LRS va tir
LRS vé& HRS mot cach dot ngot.
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Trong khi d6 ¢ khoang thé -1+1V (hinh 2.9¢) va -2=2V (hinh 2.9d) thi qué trinh
chuyén trang thai dan tré thanh thuc hién mot cach tir tir, khong con dit khoat va c6 dang
dic trung cua duong tré (d6i véi khoang thé -2+2V).

107 ELRS @ FLRS @ o
(T I rThTS THETI mme:] ngml ﬁdjﬁ%uﬁ%ﬂu d:ﬁ{,dm% dlhIFmﬂln Unwnchd:ﬁ%ndiquu
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Hinh 2.10 D6 thi khao sét trang thai HRS va LRS & ché d¢ vong 1ap (100 cycles) voi
cac khoang thé (a) -0,2+0,2V, (b) -0,5+0,5V, (c) -1+1V, (d) -2+2V.

O hinh 2.10 thé hién qué trinh dao dién tré tir trang thai HRS sang LRS (qua trinh set)
va LRS vé HRS (qua trinh reset) khi khao sat & ché do vong 1ap. Tir dd thi khao sat cho
thay sy 6n dinh cling nhu d6 rong cira so6 chuyén trang thai (chénh léch giira trang thai

HRS va LRS) cia qua trinh set va reset.

Chung t6i nhan thay rang khi ap thé ¢ khoang -0,2+0,2V cho nhiing wu diém noi bat

hon so v6i cac khoang thé dang xét nhu:
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e Sir dung thé hoat dong nho, didu nay mang lai loi ich vé viéc st dung ning luwong
trong céc thiét bj dién tu,
e Qua trinh set va reset dién ra mot cach dut khoat va 6n dinh,

e Su 6n dinh giira trang thai HRS va LRS 1a tot nhat so véi cac khoang thé khac duoc

khao sat.
. 100 100
200 ,
Zﬁ - 200} v
. N | & z
3 77 1 60 = ‘60 o
= iR S
= B ] = - 7 E=]
5100 . £ 5100 Y £
o 140 8 o -40 @
0 . . g
- - v 20 &
-0,1 005 0 0,05 =0 0,15
Thé reset (V) (@) Thé set (V) (b)

Hinh 2.11 Thé hién phan bd vi tri thé set va reset cia RRAM trong khoang thé -0,2+0,2V.

Qua db thi hinh 2.11 ching t6i nhan thiy vi tri thé set va reset cua linh kién RRAM
dwa trén nén vat liéu CSH phan b chu yéu lan luot trong khoang -0,075V+-0,035V va
0,08V+0,12V. Chung t6 linh kién RRAM dya trén nén vat liéu CSH cho khoang thé hoat
dong rat nho, nho hon rat nhiéu so véi ciu trac RRAM dua trén nén vat liéu Oxit kim

loai da dat duoc tir nhiing nghién ctru trude d6 [16], [17].

Trong muc téi chung t6i s& chon phan tich co ché dao dién tré cua vat lidu tng voi
khoang thé -0,2+0,2V.
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1.8.2. Co ché dio dién tré wng véi khoang thé -0,2+0,2V

10~

107

U(v)

Hinh 2.12 D6 thi biéu qua trinh dao dién tré ang véi khoang thé -0,2+0,2V.
Qua trinh 1: Khi duoc ap thé tir 0V—0,2V

Trong giai doan nay, vat liéu Xay ra qua trinh chuyén trang thai tir trang thai dién tro
cao (HRS) Ién trang thai dién tré thap (LRS) hay duoc goi 1a qué trinh set — nhanh (1)
hinh 2.12(a).

Ngay trong ban than qua trinh set, chiing ta c6 thé chia qué trinh nay ra thanh ba giai
doan véi hai co ché truyén dan dién tich khac nhau. O giai doan duoc cho 13 giai doan

truyén dan dién tich theo co ché SCLC khi chiing ta c¢6 thé quan sat thdy duong dic trung
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I-V & ving thé thap 0V—0,1V c6 dang 13 mot dudng thang tuyén tinh J~E c6 hé sd goc
hay d6 déc (slope) bang 1 (hinh 2.13). Két qua nay cho thiy trong khoang thé 0V—»0,1V
dong dan xay ra theo dinh luat Ohm xay ra & ving thé thap dbi véi vat liéu cach dién.
Sau d6 dong dan ting mot cach dot ngot trong khoang thé ~0,1V va dat dong ngudng
I, = 1073A thé hién ¢ hinh 2.13. Trong giai doan nay cac dudng thang thé hién tuong
quan cta J~E c6 hé sb goc (slope = 34,7) > 2, day la giai doan truyén din dién tich bén

trong vat liéu CSH theo co ché SCLC nhu d dugc néu trong muc 1.1.3.

J (A/cm?2)
S

[
<
N

107 107 10
E (V/cm)

Hinh 2.13 Db thi qué trinh set, dong dan ting dot ngot, dat ngudng I, = 1073A4.

Sau khi dong dan dat toi dong ngudng I, = 1073 A, qua trinh ap thé van tiép tuc véi
qué trinh 2 tr 0,2V—0V.
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Qua trinh 2: Khi duogc ap thé tir 0,2V—0V

Dén qua trinh nay vat liéu dang & trang thai dan dién (trang thai dién tro thip — LRS).
Puong dic trung I-V cia qua trinh nay cling 13 mot duong thang tuyén tinh (hinh 2.14)
c6 hé sb goc (slope) bang 1 khi duoc mé ta bang biéu thirc toan méi quan hé gitta J~E,

diéu nay chung t6 co ché truyén dan dién tich trong qua trinh nay dwgc tuan theo dinh

luan Ohm.
107
)
£
L3
<10*
—_—
107 e e e
107 107 10
E (V/cm)

Hinh 2.14 D6 thi m6 ta su twong quan ctia J~E theo cac mo hinh toan & khoang
thé 0,2V—0V.

Qua hai qu4 trinh ap thé theo chiéu duong tir 0 sang 0,2V (qua trinh 1) va 0,2V V& 0
(qua trinh 2) vat li¢u da thyuc hién qua trinh dao trang thai di¢n tro tu trang thai di¢n tré
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cao 1én trang thai dién tro thap. Sy thay d6i vé dong din tuwong di 16n ~10° gita hai

trang thai cho thiy c6 sy khac biét rat 16n giira do dan caa vat liéu ¢ hai trang thai.

Qua trinh 3: Qua trinh 4p thé tir 0V—-0,2V duoc thuc hién tiép ngay sau khi vat lidu
d3 dat trang thai dién tré thap LRS.

1
N

10

J (A/cm?2)

107+

10" 107 107
E (V/cm)

Hinh 2.15 D6 thi méi twong quan J~E trong qua trinh ap thé OV—-0,2V.

O giai doan nay chung ta c6 thé thiy c6 cac qua trinh truyén din dién tich c6 sy khac
biét hoan toan giita cac khoang thé dugc xac dinh 1a: 0V—-0,05V; -0,05V—-0,071V va
-0,074V—>-0,2V va su chuyén trang thai mot cach dot ngot trong khoang thé ~0,073V
tir trang thai LRS vé trang thai HRS thé hién sy reset (hay qua trinh x6a) cua linh kién
RRAM.
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Tuy nhién & diy chung t6i s& chi xét qua trinh truyén dan dién wng véi hai qué trinh
tong quat nhat 1a 0V—-0,05V va -0,05V—-0,2V:

e 0V—-0,05V

Q107

J (A/cm

107+

10 10
E (V/cm)

Hinh 2.16 D6 thi mé ta sy twong quan ciia J va E & khoang thé 0V—-0,05V.

O giai doan nay vat liéu tré nhé van ¢ trang thai LRS. Ching to khi dao chiéu dién
truong ching ta van giir duoc trang thai dién cua vat liéu, didu nay chiing to vat liéu co
kha ning tng dung vao linh kién trg nhé. Khi & trang thai LRS nhu vay, qua trinh dan
dién van xay ra theo dung dinh luat Ohm va dwoc thé hién trén hinh 2.16 véi db thi 1a

mot duong thang tuyén tinh co hé sb goc (slope) bang 1.
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e -0,05V—>-0,2V:

O giai doan nay trong vat liéu xay ra qua trinh reset & khoang thé ~-0,07V dwa vat
liéu vé trang thai dién tré cao (HRS) nhu trang thai ban dau cua vat liéu. Qua trinh reset
xay ra mot cach dut khoat.

Sau khi xay ra qu4 trinh reset vé trang thai dién tré cao, qua trinh ap thé thuc hién tir
-0,07V—-0,2V duogc phan tich qua d thi biéu dién phwong trinh toan dugc mé ta qua
muc 1.1.3.

6x107°4
- /-\8,5_
ol ]
—_ g
o KT
54x10 N
< s Slope = -0,097
= By
= 3
] &5
2x107-
a0 s AT i3Il 9 8 7 6 s
E (Vicm) (a) I/E (V/cm) (b)

Hinh 2.17 D6 thi mé ta sy twong quan ciia J va E & khoang thé -0,07V—-0,2V.

Khi xét mdi twong quan ctia J~E (hinh 2.17a) thi d6 thi méi twong quan 13 mot duong
thang tuyén tinh tuy nhién duong thang tuyén tinh d6 c6 hé s6 goc (slope) bang 1,2. Piéu
nay cho thay qua trinh dan dién tich trong vat liéu bay gio khong phai 1a qua trinh dan
dién theo dinh luat Ohm nhu da néu trong muc 1.1.3.

Khi xét theo mé hinh toan co ché xuyén ngam Fowler-Nordheim (hinh 2.17b) ta ¢
thé nhan thay do thi mé ta 1a mot duong thang tuyén tinh c6 hé s goc bang -0,097 (< 0),

thoa man Véi gia thiét co ché xuyén ngam Fowler-Nordheim.
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= Két luan: & qua trinh nay co ché truyén dan dién tich dugc thuc hién theo co ché

xuyén ngam Fowler-Nordheim.

Qua trinh 4: Sau khi vat liéu xay ra qua trinh reset va tiép tuc ap thé tir -0,2V—0V, vat
liéu van giit trang thai dién tré cao (HRS). C6 thé nhan thiy trang thai cua vat liéu lac

nay trg vé trang thai twong tu nhu trang thai ban dau.
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o
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Hinh 2.18 D6 thi twong quan J~E & khoang thé -0,2V—0V.
O trang thai nay nhan thy qua trinh dan dién tich duoc xay ra theo co ché xuyén

ngam Fowler-Nordheim khi d6 thi mdi twong quan In (#) ~% duoc biéu dién 1a mot

duong thang tuyén tinh c6 hé s goc (slope = -0,13) < 0.
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Qua cac qua trinh dugc phén tich & trén ching toi rat ra két luan ring ciu tric RRAM
dwa trén vat liéu CSH cho su dao dién tré ludng cuc, su thay doi trang thai tir trang thai
dién tro cao (HRS) 1én trang thai dién tré thap (LRS) dién ra mot cach on dinh khi duoc
ap khoang thé tir -0,2V+0,2V.

Qua cac phan tich & trén vé sy truyén dan dién tich trong vt liéu qua duong dic trung
I-V cuing vé6i tham khao cac nghién ctru trude d6 [36], co thé giai thich co ché truyén
dan dién tir trong CSH duoc hinh thanh do dong xuyén ngam véi cac co ché dugc giai

thich nhu sau:
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Hinh 2.19 Co ché truyén dan dién tir trong protein dya trén mo hinh xuyén ngam (a) co
che super-exchange (multi-step tunneling), (b) co ché dao dong cong huong Flickering,
(c) co ché nhay (hopping).

e Mo hinh xuyén ngam super-exchange: Khi ham séng mirc nang lugng cia ving donor

va acceptor (theo co hoc luong tir) xay ra sy cong hudng duge giy ra boi sy thay doi

nhiét do kBT. Nghia la mic nang lugng cta ching bﬁng nhau tai mot gia tri nhiét do
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nao dé thi xay ra sy xuyén ngam mot cach truc tiép cua electron tir vang donor sang
ving acceptor (hinh 2.19a) ma ning luong cua electron c6 thé nho hon rio thé cac
mirc nang luong trung gian [36].

e Mo hinh dao dong cong husng Flickering: twong tu nhu mé hinh xuyén ngam super-
exchange, xay ra khi ham soéng cua tt ca cac mic ning luong cua ving donor,
acceptor va muc trung gian cung cong huong (hinh 2.19b). Khi dé electron dé dang
vuot qua cac rao thé trung gian do c6 niang luong twong duong cac mirc trung gian va
di tr ving donor sang acceptor [36].

e Mo hinh nhay hopping: Xay ra khi tirng mirc nang lugng cua muc trung gian xay ra
cong huong vaoi mic nang luong cua electron cua vung donor (hinh 2.19c¢), khi do
electron s& nhay qua tirng mirc ning luong cua trung gian va dan di chuyén vé ving
acceptor [36]. M6 hinh nay c6 thé phu hop vai su di chuyén cua electron & khoang

cach xa.

Co ché dio dién tré:

Qua két qua dat duoc tir phép do dic trung dong thé 1-V cua linh kién RRAM va
cac phép phan tich d6 thi dic trung dong thé ching t6i dua ra co ché dao dién tré cua
linh kién RRAM duoc mé ta ky dudi day:

e Ban déu, khi thyc hién ap thé theo chiéu duong, nghia 1a dién cuc Ag (Force) dugc
cap mot thé duong, & ddy xay ra qua trinh oxi hoa Ag thanh Ag+ theo phuong trinh
phan ung:

Ag —1le - Ag™
Luc nay tai dién cuc Ag xuat hién cac ion Ag* tu do, theo chiéu dién truong thoat
ra khoi dién cuc Ag va di vao trong khéi vat liégu CSH. Do vat liéu CSH 1a vat liéu

hitu co nén cau truc vat liéu 1a cau trac xop va co rat nhiéu 16 hong. O day cac ion Ag*

dé dang di chuyén trong cau tric theo chiéu dién trudng, tuy nhién sy xuat hién cua
SVTH: TRAN NGOQC HIEU MSSV: 1419097
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cac nhom disulfide (-S-S-) va nhém amine (-NHz) tir do trong ciu trac dong vai tro 1a

cac tam bay ion, tai d6 cac ion Ag® bi giir lai (hinh 2.20a).

Khi dién truong tiép tuc duoc ting 1én, sé lugng Ag bi oxi hoa thanh ion Ag* ting
1én va di chuyén vao trong cau trac cang nhiéu, lic nay cac tim bay ion dan bi lap
day. Khi cac tam bay bi lip ddy, lic nay lugng ion Ag* van tiép tuc ting 1én, di chuyén
vao trong cau trac CSH t6i dién cuc dinh Al va hinh thanh cac soi filament Ag, lac
nay dong dan ting dot ngot va xay ra qua trinh set, vat liéu CSH lic nay chuyén trang
thai tir HRS sang LRS (hinh 2.20b). Qua trinh nay twong (ng véi giai doan truyén dan
dién tich theo co ché SCLC duoc thé hién trén d6 thi duong dic trung I-V da duogc

giai thich ¢ trén.

Khi tiép tuc van giit qua trinh ap thé duong & trén thi cac dién tu (electron) dé
dang di chuyén qua céc soi filament tir dién cuc dinh Al xudng dién cuc day Ag va
hinh thanh dong dan theo dinh luat Ohm.

- dién cuc dinh Al = dién cuc dinh Al

+ O +
Ag-le—-—Ag Ag-le—-Ag &) o

+ dién cyc daiy Ag dién cuc day Ag
Hinh 2.20 M5 hinh qua trinh set va hinh thanh dong dan.
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e Khi ta d4o chiéu dién truong (hay ap thé am), nghia 1a dién cuc Ag (Force) dugc cap
thé am. Ban dau, dién truong thap chua du kha ning dé bé giy céac soi filament, qua

trinh dan dién qua cac soi filament van xay ra theo dung dinh luat Ohm (hinh 2.21a).

Tuy nhién, khi dién trrong am du 16n, cac soi filament bi dat gay va lam cho dong
dan giam dot ngot, qua trinh reset xay ra chuyén trang thai cua vat liéu CSH tir LRS
vé HRS.

Tuy xay ra su dut gdy voi cac soi filament nhung tai céc vi tri ¢6 su Xuat hién cua
nhom disulfide (-S-S-) va nhém amine (-NH>) thi van ton tai cac ion Ag* dong vai trd
lam tAm bay dién tir. Do d6 dai cua phan tir CSH chi khoang 10A, trong truong hop
nay céac electron c6 thé dé& dang xuyén ngam qua ciu tric bang cach di chuyén qua
cac tAm bay dién tir va di tir dién cuc day Ag (mang dién tich 4m) 1én dién cuc dinh

Al (mang dién tich duwong), hinh thanh dong xuyén ngam (hinh 2.21b).

+ dién cuc dinh Al + dién cuc dinh Al

0,0
%60
20

() ga@ (=)
Cleclron
- dién cuc day Ag - dién cuc day Ag

Hinh 2.21 Qua trinh reset va dong dan trong vat licu RRAM.
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KET LUAN, HAN CHE VA HUONG PHAT TRIEN
KET LUAN

e Chung t6i da thuc hién thanh cong viéc ché tao linh kién RRAM st dung vat licu CSH
nhu 1a mot vat liéu dao dién tré. CSH khi dugc phu 1én mang Ag da hinh thanh lién
két hoa hoc Ag-S thong qua nhom disulfide xuat hién trong phan tir CSH cing véi su
tuong tac cua nhom amine (-NH2) véi mang Ag. Tuy nhién, Su tuwong tac ctia nhdm
amine (-NH,) trong phan tir CSH va mang Ag van chua duoc kiém chitng mot cach
rd rang va chac chan.

e Budc dau vat lieu CSH cho nhitng hiéu tng dao dién trg trong cau traic RRAM twong
d6i 6n dinh. Qua4 trinh dao dién trd 1a mét qua trinh ludng cuc, xay ra mot cach dot
ngot va sy thay doi trang thai giita trang thai LRS va HRS rat rd rang (~10° 1an). Thé
hoat dong cua linh kien RRAM nho hon rat nhiéu so voi RRAM dya trén nén vat liéu
Oxit kim loai.

e Chiing t6i da dwa ra mot s6 1y giai cho co ché truyén din dién tich trong cau triic thong
qua viéc dua trén két qua duong dic trung I-V bao gdm nhitng qua trinh sau: Qua
trinh truyén dan dién tich theo co ché SCLC, qua trinh truyén din dién tich theo dinh
luat Ohm dbi Vi chét cach dién va qua trinh truyén dan dién tich theo co ché xuyén

ngam Fowler-Nordheim.
HAN CHE:

e Chua phu dugc mang CSH mot cach dong déu trén bé mat Ag.

e Chua xdy dung dugc md hinh truyén dan dién tich cho vat liéu CSH ciing nhu trong
Cau tric.

e Chua dua duoc giai thich chinh xac cho co ché dao dién trg caa linh kién RRAM dua

trén nén vt liéu CSH.
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HUONG PHAT TRIEN DE TAI:

e Ché tao ciu trac CSH/Ag vdi su hinh thanh chi mét 16p CSH trén bé mit mang Ag
(mono layer — SAM).

e Thay thé sir dung céc loai dién cuc khac nhau va khao sat sy anh huong caa cac loai
dién cuc khac nhau 1én qua trinh dao dién tré cua linh kién RRAM.

e Dung tinh todn va moé phong két hop véi cac phuong phép thuc nghiém dé dinh chinh

va hoan thién co ché dao dién tré cua linh kien RRAM dua trén nén vat liéu CSH.
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