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,.New type of organic memristive devices - principles of operation and possible

application”

Rozprawa doktorska pani Agnieszki Pawtowskiej poswiecona jest badaniom nad
wielowarstwowymi elementami polimerowymi wykazujacymi cechy pamieci. Przedstawiona
do recenzji rozprawa wpisuje sie w bardzo wazny nurt badan nad elementami elektronicznymi
o wiasciwosciach neuromimetycznych, czyli wykazujacych podobienstwo funkcjonalne do
neuronow, synaps lub tez wiekszych struktur biologicznych budujacych uktady nerwowe
zwierzat i biorgcych bezposredni udziat w przetwarzaniu informacji. W pracy pani AgnieszKi
przeplatajg sie watki czysto poznawcze (doSwiadczalne i teoretyczne) oraz aplikacyjne,
zwigzane z przetwarzaniem informacji (niestety tylko na poziomie modeli numerycznych, ale
jest to zrozumiate z uwagi na trudnosci konstrukcyjne bardziej ztozonych uktadow
neuromimetycznych zbudowanych z memrystoréw).

Praca na klasyczny, bardzo przejrzysty uktad i jest bogato ilustrowana. Prace otwiera
krotkie wprowadzenie, ktore nie jest, jak to zwykle w rozprawach bywa, ogolnym
przedstawieniem kontekstu badan, ale pokazuje geneze badan od strony doswiadczalnej. Jest
to bardzo ciekawe i nowatorskie pojecie, ktore wskazuje na dojrzato$¢ naukowsg Autorki.
Przedstawienie genezy badanego uktadu i wynikdw wstepnych pomiarow, ktore byty inspiracja
do powstania recenzowanej pracy jest bardzo dobrym i ciekawym wprowadzeniem do
rozprawy.

Kolejny rozdziat ,, Theoretical background” skrotowo przedstawia gtowny obiekt badan
- memrystory - oraz zarysowuje mozliwos$¢ stosowania w fizycznych sieciach neuronowych.
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Rozdzial ten jest moim zdaniem nieco zbyt lakoniczny, 1 nie przedstawia istotnych kontrowersji
nagromadzonych wokot pojecia memrystora, a takze powiela koncepcje memrystorowych sieci
neuronowych przedstawione w literaturze bez glebszej analizy. Rozdzial trzeci przedstawia
gtéwnych bohateréw pracy — materialy stosowane to wytwarzania badanych urzadzen,
struktury przewodzace na podlozu oraz podstawy fizyczne stosowanych metod pomiarowych.
W dalszej] czesSci rozdzialu przedstawiono preparatyke prébek 1 szczegoly metodologii
pomiarowej.

W rozdziale 4. Autorka prezentuje wiasciwosci elektryczne polimeru P3HT oraz
urzadzen wielowarstwowych z P3HT pokrytego warstwa Al2Os3 a takze Al2O3; 1 P4VP. Brak
histerezy w krzywych pradowo-napieciowych dla tych urzadzen jest kluczowy do zrozumienia
mechanizméw zwigzanych z przetaczeniem rezystywnym w bardziej ztozonych strukturach.
Rozdziat piaty przedstawia ztozone urzadzenia wielowarstwowe wykazujace histereze 1 pamied
plastyczna, ich mozliwe modyfikacje oraz model teoretyczny. Opis tego urzadzenia jest
kontynuowany w rozdziale sz6stym, gdzie opisano jego reakcje na szereg roznych bodzcoéw
elektrycznych.

Rozdzial siodmy jest naturalng kontynuacja rozdziatu pigtego i przedstawia wplyw
modyfikacji jonami wierzchniej warstwy polimerowej na zachowanie badanych urzadzen, a
rozdzial 6smy przedstawia wtasciwosci obwodow ztozonych z dwoch lub wiecej memrystoréw
ora symulacje prostych zadan obliczeniowych w konwencji neuromorficznej. Prace konczy
krotkie podsumowanie oraz bibliografia.

Praca doswiadczalne opisane w rozprawie byly prowadzone z wielkg starannoscia 1
dbatoscia o kontrole wielu parametréw. Z podobng starannoscia Doktorantka wykonata caty
szereg symulacji numerycznych badanych urzadzen. W przypadku czesci doswiadczalnej
mozna poczu¢ jedynie niewielki niedosyt, zwigzany z brakiem zbadania wplywu temperatury
na zachowanie badanych memrystorow polimerowych. Bylo by to szczegdlnie ciekawe w
doswiadczeniach ,w ktorych badano wplyw obecnosci roznych jondw na proces przetaczenia
zabraklo badania wplywu temperatury. Pomiar ten datlby mocniejszy dowdd na wplyw
ruchliwosci jonéw na proces przetaczenia oraz umozliwitby wyznaczenie energii aktywacji dla
procesow transportu jonowego w badanych strukturach.

Pomimo starannos$ci w przygotowaniu rozprawy Doktorantka nie unikneta kilku

brakow, pomytek lub niedopatrzen, ktore jednak nie wplywaja na moja jednoznacznie

pozytywna oceng pracy.



Na stronie Rys. 1.4 przedstawiono (str. 6) po raz pierwszy przebieg petli histerezy dla
badanych memrystoréw polimerowych z komentarzem, ze jest to przebieg bardzo
nietypowy. Jest o prawda, ale czy w tym przypadku mozna méwic¢ o memrystorach, skoro
jedng z podstawowych cech jest memrystora jest ,,SciSnieta petla histerezy” (pinched
hysteresis loop), w ktorej kierunek przebiegu petli jest odmienny.1 W klasycznych
memrystorach przy przejsciu przez zero stan ukiadu (HRS lub LRS) pozostaje
niezmieniony. W badanym przez Doktorantke ukfadzie przebieg petli wskazuje na
zmiane stanu przewodnictwa w zerze. W jaki spos6b mozna to wyttumaczy¢ od strony
mechanistycznej i jakie to moze mie¢ konsekwencje dla proceséw neuromimetycznych.
Na stronie 9 Doktorantka stwierdza, ze od tej pory prawdziwych memrystoréw, ktore
zgodnie z przewidywania L. Chua wykazywaty by zalezno$¢ pomiedzy przytozonym
napieciem, a strumieniem magnetycznym. Na dowdd tego cytuje, Swietng skadinad, prace
Sashy Vongehra w 2015 roku. Tymczasem w 2019 roku w Journal of Applied Physics
ukazata sie praca pod znamiennym tytutem ,,O memristor: Real memristor found”,2
przedstawiajgca doSwiadczalng realizacje memrystora (jedyng do tej pory) zgodng z
oryginalng teorig L. Chua. Ponadto, wobec kontrowersji, ktére narosty wokét pojecia
memrystora bardzo wskazane by byto przedstawienie argumentow za i przeciw uzywaniu
tego pojecia, a takze krytyczne spojrzenie zaréwno na definicje memrystora, jak i
towarzyszacy jej formalizm matematyczny. Szkoda tez, ze Doktorantka nie podjeta sie
przeprowadzenia testu, czy badane elementy sg rzeczywiscie memrystorami.34

Na stronie 10 Doktorantka pisze ,,Memristive devices can be also based on their ability
to store information.”, po czym wspomina o pamieci ulotnej i trwatej. Co Autorka
doktadnie miata w tym miejscu na mysli?

W Tabeli 3.10 (strona 35) Doktorantka podaje parametry warstw wchodzacych w skiad

wielowarstwowych memrystoréw polimerowych. Na jakiej podstawie stwierdzono, ze
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10.

bromek kobaltu tworzy warstwy atomowej grubosci? Jesli CoBrz byt uzyty do
modyfikacji warstwy poli(4-winylopirydyny) to mozna si¢ spodziewac, ze modyfikacja
nastapita w catej grubosci warstwy, zwlaszcza, ze warstwa bytla modyfikowana w
acetonitrylowym roztworze bromku kobaltu.

Wynik przedstawiony na Rys. 6.2 nie jest wystarczajgco jasno opisany. Jak doktadnie
zostaly zmierzone krzywe pradowo-napigciowe — czy potencjat byt skanowany liniowo,
czy tez w miejscach zaznaczonych punktami byly przyktadane schodki potencjalu od
odpowiedniej amplitudzie 1 czasie trwania? Ta sama niejednoznacznos¢ dotyczy rysunku
6.3. Bytby on znacznie klarowniejszy, gdyby zamiast liczby krokéw na osi odcietych
pokazano czas. Wtedy analiza czaséw relaksacji (strona 87-88) byta by klarowniejsza.
Analiza stabilno$ci przetaczenia zostata potraktowana bardzo pobieznie 1 pomiary nie
zostaly wlasciwie zaplanowane i1 przeprowadzone. Dobra praktyka pomiaréw stabilnosci
memrystorow obejmuje badanie stabilnosci dla co najmniej miliona cykli,® a tymczasem
w pracy przedstawiono zaledwie pie¢ (Rys. 6.6) albo trzy (Rys. 7.2) cykle. Jest to
zdecydowanie niewystarczajace do stwierdzenia odwracalnosci 1 stabilnosci
przelaczenia.

Wyniki przedstawione na rysunkach 6.7 1 6.8 nie sg spojne. Jak rozumiem, panele (a)
przedstawiaja identyczny pomiar a panele (b) odpowiednio represje 1 relaksacje.
Dlaczego przebiegi krzywych potencjacji dla obu przypadkdéw sa znaczaco rozne.
Tabela 7.1 przedstawia parametry czystego PSS oraz PSS zawierajacego domieszki. Jak
rozumiem, do matrycy PSS wprowadzano jony sodowe i bromkowe z odpowiednim
przeciwjonem. Skad wiadomo, ze obserwowane zmiany sg zwigzane z wprowadzeniem
jondéw przedstawionych w tabeli, a nie przeciwjondéw zawartych w stosowanych w
doswiadczeniu solach?

Jaka moze by¢ przyczyna drastycznych zmian w plastyczno$ci memrystora po dodaniu
jonéw bromkowych do warstwy PSS (Rys. 7.6)?

Wyniki przedstawione we wstepnej czesci rozdzialu 8 (strony 119-124) dla pomiaréw

pradowo-napigciowych dla obwodéw ztozonych z dwoch lub wiecej] memrystoréw sa
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Prodromakis, Yuchao Yang, Peng Huang, Tianqing Wan, Yang Chai, Kin Leong Pey, Nagarajan Raghavan,
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przestawione w dos$¢ niejasny sposob. Szkoda, ze przez analogie do pojedynczych
memrystorow nie pokazano krzywych histerezy, albo cho¢ nie poréwnano profili
czasowych pradu dla obwodow i pojedynczych memrystoréw. Przez to cel tych badan i
ich wyniki sg trudne do zrozumienia.

11. Czy pojedyncze memrystory tez wykazujg chaotyczne fluktuacje pradu
podobne do tych z rys. 8.3, 8.4, 8.11 i 8.12? Co jest przyczyna tych fluktuacji? Szkoda,
ze nie przeprowadzono analizy fourierowskiej tych sygnatow - spektroskopia szumu dla
memrystorow jest bardzo cennym narzedziem pomiarowym, ktére pomaga w poznaniu

mechanizmu odpowiedzialnego za przetgczenie rezystywne.

Podsumowujgc stwierdzam, ze przedstawiona mi do recenzji praca spetnia wszystkie
kryteria zwyczajowe i formalne stawiane rozprawom doktorskim. Biorgc pod uwage niewielka
ilos¢ niedopatrzen i wysoki poziom merytoryczny rozprawy, staranno$¢ w prowadzeniu badan
oraz wnikliwg interpretacje wynikow uwazam, ze przedstawiona mi rozprawa doktorska pani
mgr Agnieszki Pawtowskiej ,,New type of organic memristive devices - principles of operation
and possible application” spetnia warunki okreslone w ustawie Prawo o Szkolnictwie Wyzszym
i Nauce (Dz. U. 2020, poz. 85 z pdzn. zm.) i wnosze o dopuszczenie mgr Agnieszki
Pawtowskiej do dalszych etapow przewodu doktorskiego. Co wiecej nalezy zauwazyc, iz
rozprawa zostata wydrukowana dwustronnie, dzieki czemu spetnia warunki okre$lone w
paragrafie 1¢ Uchwaty Prezydium Rzadu z dnia 29 lipca 1950 roku w sprawie oszczednosci w
zuzywaniu papieru (M.P. 1950.A-89.1116).

Jednocze$nie, z uwagi na wysokg wartoS¢ merytoryczng rozprawy, nowatorski
charakter badan, bardzo dobre potgczenie prac dosSwiadczalnych i symulacji numerycznych,
whnikliwe obserwacje i podjecie prob zbadania wptywu jak najwiekszej liczby czynnikéw na

badane uktady, a takze staranno$¢ prowadzonych badan wnioskuje o wyrdznienie pracy.
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