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氧化物双介质层忆阻器的设计及应用 

游钧淇 1, 李 策 1, 杨栋梁 1, 孙林锋 1,2 
(1. 北京理工大学 物理学院, 先进光电量子结构设计与测量教育部重点实验室, 北京 100081; 2. 北京理工大学 

长三角研究院, 嘉兴 314019) 

摘 要: 忆阻器可以在单一器件上实现存储和计算功能, 成为打破冯·诺依曼瓶颈的核心电子元器件之一。它凭借

独特的易失性/非易失性电阻特性, 可以很好地模拟大脑活动中的突触/神经元的功能。此外, 基于金属氧化物的忆

阻器与传统的互补金属氧化物半导体(CMOS)工艺兼容, 受到了广泛关注。近年来, 研究提出了多种基于单介质层

结构的金属氧化物忆阻器, 但仍然存在高低阻态不稳定、开关电压波动大和循环耐久性差等问题。在此基础上, 研

究人员通过在金属氧化物忆阻器中引入双介质层成功优化了忆阻器的性能。本文首先详细介绍了氧化物双介质层

忆阻器的优势, 阐述了氧化物双介质层忆阻器的阻变机理和设计思路, 并进一步介绍了氧化物双介质层忆阻器在

神经形态计算中的应用。本文将为设计更高性能的氧化物双介质层忆阻器起到一定的启示作用。 
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Double Dielectric Layer Metal-oxide Memristor: Design and Applications 
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Abstract: Memristor, fusing the functions of storage and computing within a single device, is one of the core 

electronic components to solve the bottleneck of von Neumann architecture. With the unique volatile/non-volatile 

resistive switching characteristic, memristor can simulate the function of synapses/neurons in brain well. In addition, 

due to the compatibility with traditional complementary metal-oxide-semiconductor (CMOS) processes, metal-oxide- 

based memristors have received a lot of attention. In recent years, many kinds of metal-oxide memristors based on 

single dielectric layer have been proposed. However, there are still some problems such as the instability of switching 

voltage, fluctuation of high/low resistance state and poor endurance of memristive device. Thus, the researchers have 

successfully optimized the device performance by introducing the double dielectric layer into the metal-oxide 

memristors. In this article, we introduce the advantages of double dielectric layers-based metal-oxide memristors, and 

discuss their mechanism and design of double dielectric layers-based metal-oxide memristors. Eventually, we 

introduce their potential applications in neuromorphic computing. This review provides some enlightenment on how to 
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design high-performance metal-oxide memristor based on double dielectric layers. 

Key words: memristor; synapse; neuron; neuromorphic computing; double dielectric layer metal-oxide; review 

随着科技水平不断提高, 人类社会逐步向信息

化时代迈进。自从第一台计算机问世以来, 以金属-

氧化物-半导体场效应晶体管(MOSFETs)作为集成

电路核心器件的计算机结构为现代化信息社会奠定

了基础。在过去的几十年里, 半导体电子器件的几

何尺寸微缩一直遵循摩尔定律。面对数据处理速度

需求不断增长, 提升计算机信息处理能力已经难以

维持过去的速度。其中一个主要原因是传统的计算

机采用冯·诺依曼架构, 分离的内存和中央处理器

(CPU)通过总线进行数据读取和存储。在这些计算

机中, 较高的计算速度要求数据异常频繁地在物理

上分离的内存单元和处理单元之间传输, 对能源效

率和数据带宽造成相当大的损伤, 这种现象通常被

称为冯·诺依曼瓶颈。同时, 存储单元的读写速度

和处理单元的计算速度之间的差距越来越大, 使得

具有高计算速度的处理器要花费更多的时间等待数

据读取完成后才能进行计算(存储墙)。存储墙的出

现也使得冯·诺依曼瓶颈急速加剧, 最终限制了计

算机信息处理能力的提升。 

为了打破冯·诺依曼瓶颈, 研究者们受具有高

度并行计算和自适应学习能力的人脑工作原理的启

发, 提出了存算一体结构。新的计算架构也对硬件

结构提出了新的要求, 存算一体器件需要在单一器

件上同时实现计算和存储的功能, 进而模拟人脑的

信号传输和处理方式。1971 年, 加州大学伯克利分

校蔡少棠教授从电路理论完备性出发提出了忆阻器

的概念[1]。直到 2008 年, 惠普实验室 Williams 小组

首次在单一器件中实现忆阻现象, 也正式宣布实现

了忆阻器[2]。现如今忆阻器被证实非常适合作为存

算一体架构的核心器件。忆阻器的电阻状态取决于

施加的电压偏置过程, 器件可以基于不同的电阻阻

值来存储信息, 同时实现存储和计算的功能。由忆

阻器构成的交叉阵列(G)提供了全新的计算模式 , 

当读取电压(V)施加到忆阻器阵列上并读取电流(I)

后, 电路就在物理意义上完成了一次 I=G·V 的矩阵

运算。与传统计算机基于的加法运算相比, 矩阵计

算极大地提高了运算的速度, 降低了运算的难度, 

实现了更高的能量效率和更为复杂的数值计算。另

外, 忆阻器具有类似于神经元和突触信号传输的非

线性电学特性, 可以被应用于具有大脑神经功能的

智能器件的研究和开发。忆阻器的诸多特性以及尺

寸小、低运行功耗和高运行速度等特点为开发高效

的神经形态计算和构建类脑神经网络提供了重要的

解决方案, 在大数据处理、机器学习、模式识别和

人工智能应用等方面均显示出巨大的潜力。 

目前, 研究者们基于不同原理已经开发出多种

不同结构的忆阻器, 如基于氧化还原反应和离子迁

移的电化学氧化还原忆阻器[3-5]、基于材料相变的相

变忆阻器[6-7]、基于自旋极化隧穿效应的隧道磁阻忆

阻器[8-10]、基于铁电极化效应的铁电忆阻器[11-12]以

及基于量子隧穿效应的浮栅忆阻器[13]等。特别是基

于单介质层结构的忆阻器, 通常选取金属氧化物材

料作为介质层, 制造成本低且具有良好的缩放前景, 

并且十字交叉的集成方式为开发与 CMOS 工艺兼

容的高密度忆阻器阵列提供了新的机会。但随着研

究深入, 氧化物单介质层忆阻器表现出高低阻态不

稳定、开关电压波动大和器件耐久性差等一系列问

题, 阻碍了进一步开发和应用。在此基础上, 研究人

员通过引入双介质层结构成功优化了氧化物忆阻器

的结构和性能[14-16]。本文对氧化物双介质层忆阻器

的设计方案及其在类脑计算方面的应用进行论述, 

首先介绍了氧化物双介质层忆阻器的结构和优势, 

再从影响离子迁移的四个主要因素(电场强度、离子

浓度、离子迁移势垒和焦耳热)出发, 综述了相关领

域内氧化物双介质层忆阻器的阻变机理和设计思路, 

最后讨论了氧化物双介质层忆阻器的应用和未来发

展的机遇与挑战。 

1  氧化物双介质层忆阻器的结构和

优势 

氧化物忆阻器开关参数的均匀性是考量器件性

能的关键参数之一, 包括更为集中的开关电压范围

和循环中高低电阻的稳定性以及耐久性等。这些性

能参数则与导电细丝的生长和熔断密切相关, 后者

的难易程度决定了忆阻器开关电压的大小, 导电细

丝生长的直径与熔断的区域则影响了器件的开关电

阻值。并且, 由于氧化物单介质层中电场均匀分布, 

而大部分的氧化物层都是非晶的, 非晶材料的无序

结构使得导电细丝的生长和熔断都具有很强的随机

性, 进而导致氧化物单介质层忆阻器开关电压不稳

定, 如图 1(a, b)所示[17]。重复的直流 I-V 循环以及连

续的脉冲操作会导致导电细丝变厚以及离子的不可 
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图 1  氧化物双介质层忆阻器与氧化物单介质层忆阻器的结构和性能对比 

Fig. 1  Comparison of the structure and performance between the single/double dielectric layer metal-oxide memristor 
(a, d) Schematic diagrams for (a) single and (d) double dielectric layer metal-oxide memristors; (b, e) Comparison of I-V curves between  

(b) ZrO2-based memristor and (e) Ta2O5/ZrO2-based memristor with bi-layer structure exhibiting more uniform switching voltage[17];  
(c, f) Comparison of the endurance between (c) HfO2-based memristor and (f) HfO2:Al/HfO2-based memristor with double  

dielectric layer exhibiting better cycling endurance[18] 

 

逆迁移, 使绝缘体中金属或氧空位不断积累, 绝缘

性质变差, 从而使氧化物单介质层忆阻器的高低阻

态不稳定, 耐久性较差, 如图 1(c)所示[18]。此外, 氧

化物单介质层忆阻器中不规律的反向导通现象也极

大降低了器件的可靠性。为了优化忆阻器的性能, 

研究人员通过引入双介质层结构作为器件功能层, 

利用一层氧化物薄膜作为阻变层, 通过调控其厚度

和材料的性质, 限制导电细丝生长的长度以及熔断

区域, 以稳定器件的高低电阻值; 而另一层氧化物

薄膜则作为控制层或存储层, 在其中形成的锥形导

电细丝可以集中电场, 限制阻变层中导电细丝的生

长位置(图 1(d)), 使忆阻器具有更稳定的开关特性, 

如图 1(e)所示。对于基于氧空位迁移的忆阻器器件, 

存储层是缺氧的氧化物层或局部区域, 较多的氧空

位为复位过程提供缓冲, 有效降低了器件反向击穿

的风险, 从而提高了器件的可靠性。对基于金属离

子迁移的忆阻器器件, 存储层包括活性电极和从其

延伸出的突起, 通过调控存储层氧化物材料的物质

特性, 可以抑制金属在阻变层中过度沉积, 有效延

长器件的使用寿命, 如图 1(f)所示。 

如上所述, 为了更进一步分析氧化物双介质层

忆阻器的性能提升, 如表 1 所示, 我们整理了基于

不同材料的氧化物单介质层忆阻器与氧化物双介质

层忆阻器在开启电压范围、复位电压范围、耐久性

以及保持性等方面的参数[14,15,17,19-23]。对比基于相

同材料的忆阻器, 如 Ta/ZrO2/Pt 和 Ta/Ta2O5/ZrO2/Pt, 

具有 Ta2O5/ZrO2 双介质层结构的忆阻器开启电压的

变化范围从 1.6 V 减小到 0.5 V, 复位电压的变化范

围从 0.6 V 减到 0.3 V, 而器件的循环耐久性也从

100 次循环提升到 106 次循环。这表明氧化物双介质

层忆阻器具有更为集中的开关电压分布和更良好的

循环耐久性。 

忆阻器的垂直结构非常适合采用十字交叉阵列

的结构实现器件集成, 而这种结构可以根据所施加

的脉冲特性调整电导值进行复杂的计算, 为制造大

规模神经网络提供了独特的机会。但基于氧化物单

介质层忆阻器的交叉阵列结构中存在较明显的漏电

流, 对准确读取器件电阻状态提出了挑战。并且氧

化物单介质层忆阻器在 Set 过程中通常需要设置限

流, 以保护忆阻器中的氧化物层免受永久击穿。为

了解决这些问题, 研究人员通常将每个忆阻器串联

一个晶体管(1T1R 结构)或者一个选择器(1S1R 结构)

作为交叉阵列的一个存储单元, 但是存储单元的尺度

微缩和集成密度受限, 且电路的耗能较大, 如 1T1R

单元大小约 2500 μm2, 并且器件需要达到毫西门子

级的电导率[24-25]。而双介质层结构为忆阻器多种功 
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表 1  氧化物单介质层忆阻器与氧化物双介质层忆阻器性能参数对比 

Table 1  Performance comparison of the single/double dielectric layer metal-oxide memristors 

Memristor structure 
Range of Set voltage,

ΔVSet/V 
Range of Reset voltage, 

ΔVReset/V 
Endurance On/Off ratio Retention/s Ref.

Ta/ZrO2/TiN 
–1.0 ~ –1.6 

(0.6) 
0.8 ~ 1.5 

(0.7) 
100 102 – [15]

Cu/Al2O3/Pt 
0.4 ~ 1.2 

(0.8) 
–0.1 ~ –0.8 

(0.7) 
2×103 105 105 [19]

Ag/ZnO/Pt 
0.3 ~ 1.0 

(0.7) 
–0.4 ~ –0.8 

(0.4) 
102 50 104 [20]

TaN/Ta2O5/Pt 
2.0 ~ 4.5 

(2.5) 
–2.5 ~ –4.5 

(2) 
104 – 104 [21]

Single 
dielectric 
layer 

Ta/ZrO2/Pt 
0.4 ~ 2.0 

(1.6) 
–0.4 ~ –1.0 

(0.6) 
100 – – [22]

Ag/SiO2/Ta2O5/Pt 
0.14 ~ 0.24 

(0.1) 
–0.06 ~ –0.14 

(0.08) 
103 103 104 [14]

Ta/ZrO2/ZTO/TiN 
–0.8 ~ –1.2 

(0.4) 
0.8 ~ 1.2 

(0.4) 
105 102 3×103 [15]

Ta/Ta2O5/ZrO2/Pt 
0.7 ~ 1.2 

(0.5) 
–0.5 ~ –0.8 

(0.3) 
106 102 104 [17]

TaN/Ta2O5/WO3/Pt 
1.6 ~ 2.3 

(0.7) 
–1.9 ~ –2.5 

(0.6) 
109 – 106 [21]

Double 
dielectric 
layer 

Ti/HfO2/TiOx/Pt 
–0.8 ~ –1.1 

(0.3) 
1.4 ~ 1.5 

(0.1) 
107 103 105 [23]

 

能的实现提供了更多的设计方案。通过调节功能层

材料的性质以及合理搭配电极与功能层之间的能带

结构, 氧化物双介质层忆阻器可以实现自限流和自

整流等功能(如图 2(a)所示), 在构建高密度的无源

交叉阵列方面占有很大的优势[26]。 

此外, 在已被研究的各种神经网络算法中, 深

度神经网络被认为是执行大规模并行运算最具前途

的架构之一, 它采用矩阵乘法计算输出神经元值并

通过反向传播算法更新突触权重。其中, 反向传播

算法的效率与忆阻器在脉冲刺激下各个电导状态

的高度线性和对称性密切相关 , 可以减轻突触权

重调整程序以及外围电路设计的负担[27-29]。精准调

控导电细丝的生长与熔断是实现线性对称的电导

调制的关键。实际操作中电场是相对可控的, 但氧

化物单介质层忆阻器缺少控制层集中电场以及阻

变层抑制离子的迁移, 使电导值存在较大变化, 施

加较少增强/抑制脉冲后发生突然的增大/减小[5]。

相比之下 , 氧化物双介质层忆阻器可以通过合理

搭配阻变层与控制层的电场强度 , 有效调制导电

细丝的生长。进一步地, 可以通过调控阻变层离子

的迁移势垒抑制离子的过度迁移 , 从而获得稳定

且可重复的电导值。这些条件使得器件获得更多的

电导状态和更线性的脉冲响应[30], 如图 2(b)所示, 

使得构建可靠且高效的大规模硬件神经网络成为

可能。 

2  氧化物双介质层忆阻器设计 

理解忆阻器阻变机理是设计器件结构和优化器

件性能的关键。大量研究表明 , 金属氧化物忆阻

器的工作机理可以归结于氧化还原反应和离子迁

移[31-35]。在电场作用下, 忆阻器的氧化物层中金属

离子迁移会导致导电细丝形成或熔断, 实现了器件

在高低阻态之间的切换。而氧空位迁移形成导电细

丝的本质在于形成了特殊化学计量比的氧化物, 其

具有类似金属的导电性。器件导通后, 导电细丝呈

现典型的圆锥形状, 而导电细丝的熔断则发生在较

窄的尖端附近[36-38]。离子迁移主要由四个因素驱动: 

电场强度、离子浓度[39]、离子迁移势垒[40]和由焦耳

热引起的温度梯度[41-42]。在此基础上, 氧化物双介

质层忆阻器的设计思路就是利用不同氧化物材料和

电极材料的物理性质调制器件的电场分布、热量的

耗散以及离子的迁移势垒。金属阳离子几乎不可能穿

透没有任何缺陷的材料, 例如银离子穿透无缺陷的单

层二硫化钼所需的能量高达 35.01 eV, 而穿透有缺陷

的单层二硫化钼所需的能量只需 1.81 eV[43]。相应地, 

在电场作用下, 氧离子只有极低的概率被激发形成

氧空位, 并且其迁移势垒很高[40]。但若氧离子周围

存在氧空位, 它则不需要完全克服能量束缚就可以

迁移到近邻氧空位的位置。因此可以等效地认为是

氧空位在氧化物中迁移, 且氧空位会降低迁移势垒。 
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图 2  氧化物双介质层忆阻器在构建神经网络方面的性能优势 

Fig. 2  Advantages of the double dielectric layer metal-oxide memristor in building neural network 
(a) I-V curves of Pt/Al2O3/TaOx/Ta memristor with self-rectifying characteristic[26]; (b) Comparison of the  

pulse response between the HfO2 and the AlOx/HfO2-based memristor[30] 

 

掺杂金属或改变材料的化学计量比是调制材料氧空

位缺陷的常用方法[44-45]。部分金属材料作为电极会

促进氧空位在氧化物界面处的形成, 其迁移势垒与

界面性质相关[40]。焦耳热耗散与电极厚度以及氧化

物氧含量相关[41,46], 这样通过调控阻变层氧含量以

及与其相邻的金属电极厚度, 就可以限制导电细丝

的熔断区域。 

2.1  构建局域化电场 

氧化物双介质层忆阻器的设计关键在于精确控

制导电细丝形成位置、尺寸和熔断程度。而氧化物

层内的电场强度影响离子迁移, 因此在有限区域内集

中电场是一种优化忆阻器性能的有效方法。2018 年, 

Guo 等[14]报道了一种 Ag/SiO2/Ta2O5/Pt 忆阻器, 其

功能层由 RF-SiO2 层和 RF-Ta2O5 层组成, 如图 3(a)

所示。器件的电阻开关发生在 Ta2O5 层中, 而 SiO2

层则用作离子储存层和控制层, 并起到诱导导电细

丝生长的作用。Ag/SiO2/Ta2O5/Pt 忆阻器具有更 

低、更均匀的开关电压，更为稳定的高/低阻态电阻

值, 更长的持续时间以及更好的开关耐久性, 如图 3(b)

所示。器件的优异性能来源于: 在形成过程中, 银离

子在致密的 SiO2 层中的离子迁移率较低, 导致较高

浓度的银离子集中在银电极附近, 有更高的概率克

服成核障碍, 促使金属导电细丝在 SiO2 层中重复成

核和增长, 从而形成较粗的倒锥形结构。由于尖端

效应 ,  电场集中在导电细丝的尖端附近 ,  限制了

Ta2O5 层中导电细丝的生长区域, 进而使器件具有

更均匀的开关电压。在连续的循环过程中, 导电细

丝的形成和熔断被控制在超薄 Ta2O5 层上, 有效抑

制了 Ag 在 Ta2O5层中的过度积累, 使其具有更稳定

的高 /低阻态阻值以及更好的循环耐久性。同时

Ta2O5 层的离子迁移率和氧化还原率较高, 使得器

件的开关电压较低。该研究展示了一种在电化学金

属化忆阻器中引入双介质层的较典型的设计思路, 

即采用一层较厚的、低离子迁移率和氧化还原率的

氧化物薄膜抑制金属阳离子的迁移, 同时形成一个

金属锥体集中电场并诱导导电细丝生长; 另一层 

 

 
 

图 3  基于电场局域化效应的氧化物双介质层忆阻器的机制与性能[14] 

Fig. 3  Mechanism and characteristic of the double dielectric layer metal-oxide memristor  
based on the localization effect of electric field[14] 

(a) Schematic illustration for the switching mechanism of Ag/SiO2/Ta2O5/Pt memristor; (b) I-V characteristic of Ag/SiO2/Ta2O5/Pt memristor 
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采用具有较高离子迁移率和氧化还原率的超薄的氧

化物薄膜作为器件的开关层, 限制导电细丝的熔断

区域。 

2.2  设计氧空位浓度梯度 

基于氧空位迁移的氧化物双介质层忆阻器通常

在氧空位浓度较高的氧化物薄膜中形成倒锥状的导

电通道, 而氧空位浓度较低的氧化物薄膜则作为阻变

层。2020 年, Huang 等[47]报道了一种 W/AlOx/AlOy/Pt

忆阻器, 功能层由RF-AlOx和ALD-AlOy组成, 其性

能增强归因于氧空位缺陷浓度的差异, 如图 4(a)所

示。在形成过程中, 对 W 电极施加正偏压, 氧空位

浓度较低的 ALD-AlOy 层电场强度更强。氧空位在

浓度梯度和电场的驱动下在界面处迁移, 形成局部

导电细丝, 进而诱导 RF-AlOx 层形成倒锥状导电细

丝。倒锥状的导电细丝形成后, 由于氧空位浓度较

低, ALD-AlOy 层的电阻仍然大于 RF-AlOx 层, 因此

电压主要落在 ALD-AlOy 层上。在此氧空位浓度梯

度的影响下 , 导电细丝的形成和破裂被限制在

ALD-AlOy 层中, 器件的开关参数表现出更高的均

匀性。而界面处的氧空位浓度梯度, 有利于氧空位

的层间迁移, 保证了工作电压较低, 降低了器件的

功耗。这为设计基于氧空位迁移的氧化物双介质层

忆阻器提供了参考, 即通过合理调配双介质层的氧

空位浓度梯度诱导存储层中形成较稳定的倒锥状结

构的导电细丝。氧空位较少的阻变层抑制导电细丝

的径向扩散, 并且使电场集中分布在阻变层中, 促

使导电细丝破裂得较为完全。依据这种设计思路, 

提出了许多性能良好的双介质层氧化物忆阻器, 如

Ta/Ta2O5/ZrO2/Pt[17] 、 Pt/TaOx/HfO2/Pt[48] 、

W/AlOx/Al2O3/Pt[49-50] 、 Pd/Ta2O5/TaOx/Pd[51] 和

ITO/ZnO/IGZO/ Al[52]等结构的忆阻器。 

Liu 等[23]报道了一种类似的 Ti/HfO2/TiOx/Pt 忆

阻器, 功能层由 ALD-HfO2 和 ALD-TiOx 组成, 如

图 4(b)所示。这种忆阻器具有自限流和深度复位的

特性, 有利于在 Set 和 Reset 过程中保护器件免受永

久故障。Ti/HfO2/TiOx/Pt 忆阻器的电阻开关发生在

HfO2层, 而TiOx层则作为串联电阻层和氧空位存储

层, 不发生阻变。这种设计的关键在于, Ti 电极和

HfO2 层之间形成了一个薄界面层, 用于存储 Set 过

程中从 HfO2 层迁移的氧离子。在 Set 过程中, 氧空

位浓度较高的 TiOx 层快速形成倒锥状导电通道, 诱

导 HfO2 中导电细丝稳定生长。当器件导通后, TiOx

层作为一层不发生阻变的固定的串联电阻值, 使器

件导通后电阻始终大于这一固定电阻值, 降低了器 
 

件的工作电流, 实现自限流的功能。在 Reset 过程中, 

TiOx 层可以存储多余的氧离子, 使器件具有深度复

位的特性, 防止器件逆向导通。 

对比上述两种器件, 可以发现功能层的设计都

是采用相同的思路, 即利用氧空位浓度较高的存储

层 形 成 倒 锥 状 导 电 细 丝 集 中 电 场 。 但 是 在

W/AlOx/AlOy/Pt 忆阻器中, 氧空位浓度较高的存储

层起到氧空位源的作用, 在 Set 过程中阻变层与存

储层存在氧空位的交换, 而 Ti/HfO2/TiOx/Pt 忆阻器

存储层则仅作为缓冲层, 在 Reset 过程中发挥作用。

此外, 两种器件在测试过程中施加电压的方向是相

反的, 其中关键在于 Ti 电极与 HfO2 层之间形成了

缺氧的过渡层。对于氧化性较低的 Pt 电极, 施加正

电压后, 氧离子将过度集中在电极与阻变层的界面, 

阻碍了氧空位迁移与导电细丝的形成, 此时器件不

发生阻变。而在相同情况下, 缺氧的过渡层则确保

其中的氧离子可以在浓度梯度的驱动下径向迁移, 

最终形成导电细丝。因此, 在氧化物双介质层忆阻

器的设计中, 开关方向与电极选取紧密相关。这种

采用氧浓度过渡层的设计方式, 异质氧化物界面在

晶格应力的作用下将形成更多的氧空位, 而存储层与

阻变层之间氧空位浓度差形成了较大的层间迁移势

垒[53-54], 有效阻碍了氧离子的层间迁移, 使阻变层

仅与过渡层存在氧离子交换, 形成了较为稳定的氧

离子平衡。这些因素使得器件在循环中具有更稳定

的电阻阻值, 如图 4(c, d)所示, 这对双极型忆阻器

非常重要。许多氧化物双介质层忆阻器也采用了这

种设计方式, 常用于形成过渡层的电极有 TiN[18]、

TaN[21]、Ti[55-56]等。 

2.3  降低焦耳热耗散 

除了考虑电场和氧空位浓度对忆阻器性质的调

控外, 电流流经导电细丝不可避免地会产生焦耳热, 

其对导电细丝的形成和熔断同等重要。因此, 在设

计氧化物双介质层忆阻器时还需要充分考虑局部焦

耳热分布的影响。通过调控电极材料厚度或插入热

增强层可以降低器件的热量耗散, 使导电细丝产生

的焦耳热集中分布在开关层中, 并且促使温度在导

电细丝的周围具有一定的梯度分布, 进而调控导电

细丝的组分。对于不同的材料, 氧空位迁移形成导

电细丝的组分是特定的, 不同组分可以为导电细丝

提供不同的电导。例如, 对于 Ta2O5 材料, 导电细丝

由非晶态的 Ta(O)固溶体组成[39]; 对于 HfOx 材料, 

导电细丝则是接近于金属的六方相结构, 如 Hf2O、

Hf3O、Hf6O 等[33]。因此, 通过增强局部的焦耳热效 
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图 4  基于氧空位梯度的氧化物双介质层器件的两种机制和性能对比 

Fig. 4  Two mechanisms and characteristics comparison of the double dielectric layer  
metal-oxide memristor based on oxygen vacancy gradient 

(a, b) Schematic diagrams of the resistance switching mechanism with (a) the structure of W/AlOx/AlOy/Pt memristor[47],  
(b) Ti/HfO2/TiOx/Pt memristor[23]; (c, d) Endurance of W/AlOx/AlOy/Pt memristor[47] and Ti/HfO2/TiOx/Pt memristor[23],  

and the Ti/HfO2/TiOx/Pt memristor with transition layer exhibiting more stable resistance states 

 
应, 促使导电细丝的组分转变, 可以对器件开启时

的电导状态进行调制。在此基础上, Mikhaylov 等[57]

基于夹在 TiN/Ti 和 Au/Ta 电极之间的双层

ZrO2(Y)/Ta2O5 介电质, 提出并实现了具有稳定非线

性电导状态的氧化物双介质层忆阻器, 如图 5(a)所

示。器件设计的关键在于 TiN/Ti 电极附近形成的 Ta

纳米团簇作为热增强层, 使器件热导率降低, 限制

了开关层的热量耗散并使导电细丝在开关层中发生

较为彻底的溶解, 以形成更为稳定的低电导状态。

并且, 温度沿径向呈一定梯度分布, 足够的热量促

使导电细丝被一层非化学计量的氧化物包围。随着

施加电场减小, 氧离子在导电细丝附近温度梯度的

驱动下重新分布, 导电细丝的组分发生转变, 使器

件高电导呈现非线性的特征, 如图 5(b)所示。 

2.4  调控离子迁移势垒 

如前所述, 影响器件阻变机制的因素主要有电

场、离子浓度梯度和焦耳热。在倒锥状导电细丝的

影响下, 实际操作中电场是相对可控的。通过减少

阻变层缺陷并选取价键更稳定的材料, 调控离子的

迁移势垒, 可以抑制径向离子扩散与过度沉积, 促

使导电细丝在施加电场的作用下生长和破裂, 以达

到器件脉冲可控以及电导状态可重复的目的。2021年, 

Bousoulas 等[58]提出的结构为 Ag/SiO2/VOx/Pt 的忆

阻器就采用了这样的设计思路。如图 6(a)所示, SiO2

层中倒锥状导电细丝的形成使 VOx层电场强度增强

并集中在有限区域, 在保证开关均匀性的同时增强

了电场对导电细丝的调控。银离子在 VOx 膜中的离

子迁移势垒较高使器件电导变化具有高稳定性和可

重复性, 从而促使 Ag/SiO2/VOx/Pt 忆阻器在连续相

同的开关脉冲刺激下具有更多的电导状态以及高度

对称的线性脉冲响应, 如图 6(b)所示。采用类似的

设计思路, 提出了许多具有良好突触特性的器件, 

如 Ta/Ta2O5/ZrO2/Pt[22] 、 TiN/Al2O3/TiO2-x/Ti[59] 和

Pt/TiOx/Al2O3/Pt[60]等忆阻器。 
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图 5  基于焦耳热效应的氧化物双介质层忆阻器的机制与性能[57] 

Fig. 5  Mechanism and performance of the double dielectric layer metal-oxide memristor based on Joule heating effect[57] 
(a) Schematic diagrams of the switching mechanism of Ta/ZrO2(Y)/Ta2O5/TiN memristor; (b) I-V characteristic of  

Ta/ZrO2(Y)/Ta2O5/TiN memristor with nonlinear low-resistance state 

 

 
 

图 6  氧化物双介质层忆阻器实现线性对称的脉冲响应的机制[58] 

Fig. 6  Mechanism of the double dielectric layer metal-oxide memristor with the linear symmetrical pulse response[58] 
(a) Schematic representation of the switching mechanism of Ag/SiO2/VOx/Pt memristor; (b) Pulse response of  

Ag/SiO2/VOx/Pt memristor represents highly linear and symmetric properties 

 

3  氧化物双介质层忆阻器的应用 

3.1  数据集分类 

数据集分类是将数据的集合分组为由类似的对

象组成的类别的分析过程, 通过检查输入变量之间

的相关性来发现多元数据的相似因素。该技术还可

用于降低输入数据的维数, 是许多机器学习算法的

重要预处理步骤。相比氧化物单介质层忆阻器, 氧

化物双介质层忆阻器具有更为稳定的开关参数以及

线性对称的脉冲响应, 在提高分类效率的同时减轻

了突触权重调整程序以及外围电路设计的负担。

Choi 等[51]基于 Pd/TaOx/Ta2O5/Pd 忆阻器构建了交叉

阵列结构, 如图 7(a)所示。在无监督的情况下, 通过

利用桑格学习规则调整交叉阵列中每个忆阻器的权

重。氧化物双介质层忆阻器交叉阵列网络可以实现

在线学习, 通过训练可以从数据集中学习主成分, 

并有效地将未标记的数据分成簇, 如图 7(b)所示。

在学习主成分后, 利用氧化物双介质层忆阻器网络

先进行数据聚类并推导出数据集的分类, 然后得到

线性决策边界, 如图 7(c)所示。这种方法可以扩展

到更大的网络和其他机器学习算法, 用于更复杂的

数据密集型任务。 
 

 
 

图 7  基于氧化物双介质层的忆阻器实现数据集分类[51] 

Fig. 7  Data set classification using memristor based on 
double dielectric layer metal-oxide[51] 
(a) Schematic of Pd/TaOx/Ta2O5/Pd memristor crossbar array; (b, c) 
The initial data and classification results of the data set 
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3.2  语音识别 

语音识别的目标是独立于说话者来区分语音的

内容。因此, 音频信号的特征处理非常重要。相比

于其他神经网络算法, 储备池算法是一种处理音频

信号的高效网络, 只需要训练连接到输出层的权重, 

网络的其余部分保持不变, 如图 8(a)所示。因此, 训

练过程变得线性, 可以使用许多简单的训练算法, 

但需要硬件神经网络可以生成丰富的存储状态。在

氧化物忆阻器中引入双介质层结构, 使得器件电导

变化具有高稳定性和可重复性, 并且在连续相同的

开关脉冲刺激下具有更多的电导状态。Zhong 等[61]

基于一种具有多电导状态的 Ti/TiOx/TaOy/Pt 忆阻器, 

如图 8(b)所示, 利用并行的储备池系统实现了语音

识别的功能。研究表明, 基于氧化物双介质层忆阻

器的储备池系统可以有效地处理时间信号, 实现语

音数字识别的错误率仅为 0.4%, 如图 8(c, d)所示。

这种并行的储备池系统是在一个以串行方式运行的

单个器件上实现的, 证明了基于氧化物双介质层忆

阻器神经形态计算的可行性和高效性。 

3.3  图像识别 

高密度的无源忆阻器交叉阵列可以将大型神经 

网络模型直接存储在专门的神经形态芯片上, 避免

了芯片外编程, 使图像识别等算法具有更高的效率

和更低的功耗。但基于氧化物单介质层忆阻器的交

叉阵列结构中存在较明显的漏电流, 对器件电阻状

态的准确读取提出了挑战。Kim 等 [59]利用 TiN/ 

Al2O3/TiO2-x/Ti 忆阻器构建的 64×64 的无源交叉阵

列电路(图 9(a)), 实现了数据的有效存储和准确读

取并演示了较高精度地识别手写数字图像。电路的

制备采用 CMOS 兼容的制造技术, 适用于三维集成

和后端工艺, 在神经形态计算应用中具有广阔的前

景。实验演示了一个平均相对电导输入精度为 1%

的 64×10 的矩阵乘法, 模拟了由非原位训练的单层

感知器进行的 MNIST 图像分类, 如图 9(b)所示。此

外 , Choi 等 [62] 提出了一种具有自整流效应的

Pt/TaOy/TaOx/Ta 忆阻器, 搭建了 16×16 的交叉阵列

结构并进行了手写数字的识别, 如图 9(c)所示。利

用这种氧化物双介质层忆阻器神经网络经 15 次迭

代后识别 MNIST 数字图像 , 其精度可以达到

89.08%, 如图 9(d)所示。这些研究结果表明, 氧化物

双介质层忆阻器在实现人脑规模的整合神经形态系

统方面具有极大潜力。 

 

 
 

图 8  氧化物双介质层忆阻器实现语音识别[61] 

Fig. 8  Demonstration of speech recognition using double dielectric layer metal-oxide memristor[61] 
(a) Schematic of the memristor-based reservoir computing system; (b) Diagram of Ti/TiOx/TaOy/Pt memristor structure;  

(c) Typical audio waveform of digit 9; (d) Recognition error rate of speech varies as a function of the mask  
length with error bar representing variation between memristor devices 
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图 9  氧化物双介质层忆阻器实现图像识别 
Fig. 9  Demonstration of image recognition using double dielectric layer metal-oxide memristor 

(a) SEM image of the 64×64 memristor crossbar array; (b) All experimental output currents for the digit “7”[59]; (c) Recognition diagrams of conductance and 
synaptic weights of digit “3”; (d) Evolution of the recognition accuracy of the MNIST under different synaptic coupling and training epochs[62] 

 
 

4  结论与展望 

氧化物双介质层忆阻器的开关电压均匀性、高

低阻态稳定性和耐久性等比氧化物单介质层忆阻器

显著提高。并且, 双介质层结构使得忆阻器具有线性

对称的脉冲响应以及自限流、自整流等特性, 在构建

无源交叉阵列以及神经形态计算方面具有明显优

势。本文基于氧化物忆阻器的基本原理, 从影响离子

迁移的四个主要因素: 电场强度、离子浓度、焦耳热

和离子迁移势垒出发, 总结了几种性能良好的氧化

物双介质层忆阻器的设计方法:  

1)采用一层氧化物薄膜作为控制层, 形成一个

稳定的倒锥状导电细丝集中电场并限制导电细丝的

生长区域, 使器件的开关电压更均匀; 另一层超薄

的氧化物薄膜则作为器件的开关层, 限制了导电细

丝的熔断区域, 提高了器件的稳定性。 

2)通过合理调配双介质层的氧空位浓度梯度, 

诱导存储层中形成较稳定的倒锥状导电细丝。并选

取氧化性较好的金属作为阻变层一侧的电极, 形成

缺氧过渡层。这种采用氧浓度过渡层的设计方式, 确

保了氧离子可以在浓度梯度的驱动下在过渡层中迁

移。阻变层仅与过渡层存在氧离子交换, 达到较为稳

定的平衡。再考虑到异质界面有效阻碍了氧离子的

层间迁移。上述因素使氧化物双介质层忆阻器在循

环中具有更稳定的高低电阻。 

3)形成具有纳米团簇的热增强层, 限制开关层

的热量耗散, 并使温度沿导电细丝径向具有一定的

梯度分布, 足够的热量促使导电细丝被一层非化学

计量的氧化物包围。随着施加电场减小, 氧离子在导

电细丝附近温度梯度的驱动下重新分布, 导电细丝

的组分发生转变, 使器件高电导呈现非线性的特征。 

4)较低的离子迁移势垒会增大导电细丝生长的

随机性, 可通过减少阻变层缺陷或选取价键更稳定

的材料调控离子的迁移势垒, 抑制径向离子扩散与

过度沉积, 促使导电细丝仅在电场的驱动下生长破

裂, 以达到氧化物双介质层忆阻器脉冲电导状态线

性可控的目的。 

总的来说, 氧化物双介质层忆阻器的设计思路

就是利用不同氧化物材料和电极材料的物理性质调

制器件的电场分布、热量耗散和离子迁移势垒等, 以

实现不同场景所需的多种性能, 为实现神经形态计

算提供基础。 

发展至今, 氧化物双介质层忆阻器仍然存在许

多机遇与挑战。(1)氧化物双介质层忆阻器的优异性

能与其电化学形成过程紧密相关, 导致器件间的开

关参数存在一定差异。而一些不存在电化学形成过
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程的器件本质上也依赖于第一次 I-V 循环的设置。因

此, 为实现高效可靠的神经形态计算, 迫切需要改

进生产技术, 在提高产量的同时减少器件间参数的

变化。从制备技术上出发, 可以采用制备锥状电极或

掺杂纳米团簇等方式[63-64], 进一步优化氧化物双介

质层忆阻器的开关参数与突触模拟特性。(2)有关氧

空位迁移阻变机理的研究大多基于理论模拟, 实验

观察较少。氧化物材料的不同参数, 如厚度、缺陷浓

度和氧化还原性等因素, 对氧空位迁移形成导电细

丝的具体影响有待实验的进一步验证。特别是氧化

物双介质层忆阻器存在层间迁移, 层间迁移的势垒

是影响沙漏型导电细丝生长的潜在因素, 决定了氧

化物双介质层忆阻器导电细丝熔断的具体位置, 对

其阻变机理的分析至关重要。(3)相关研究表明, 导电

细丝焦耳热可以促使一些氧化物材料结晶, 限制导

电细丝生长路径和尺寸, 从而获得稳定开关电压, 

改善器件性能[33]。进一步地, 当导电细丝生长完成, 

其产生的热量还将继续促进结晶过程, 使器件电导

状态受脉冲数量的调控。从这样的思路出发, 将相变

机理和导电细丝机理相互结合, 可以设计出具有多

种功能的氧化物双介质层忆阻器。在本文总结的几

种设计方法的基础上, 研究人员可以依据神经形态

计算的不同需要, 结合多种物理原理, 设计出性能

多样的新型忆阻器。 
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