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阳离子基阻变存储器的研究进展
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摘　要：基于电荷存储的传统非易失存储技术越来越难以满足大数据时代对海量信息的存储需求，亟需发展基于新材料、新
原理的非易失存储技术。基于阳离子电化学效应的阻变存储器具有结构简单、速度快、功耗低、可缩小性好、易于三维集成

等优点，被认为是下一代非易失存储器的有力竞争者。然而，器件参数离散性大以及阻变机制不清晰严重阻碍了该类器件的

快速发展。近几年，国内外学者通过材料和结构的优化设计显著提高了器件的性能，借助先进的表征技术阐明了器件电阻转

变的微观机制，为阳离子基阻变存储器的大规模生产和应用奠定了科学基础。从材料改性、器件结构设计和微观机制表征三

个方面综述了阳离子基阻变存储器的研究进展，并对其未来的研究方向和发展趋势进行了展望。
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　前　言

存储器是信息技术的重要载体，是现代计算机系统的

基础。非易失存储器掉电后数据不会丢失，被广泛地应用

于军事航天、社会安全、信息系统和科学研究中。在过去

３０年中，非易失存储器的发展都主要集中于浮栅结构的

闪存（Ｆｌａｓｈ）存储器，主要体现在其特征尺寸按照摩尔定
律不断的缩小。但是随着物联网、云计算、大数据等信息

技术的快速发展，全球需要处理和存储的数据量每年将以

６０％的速度递增，到２０２０年将达到４０ＺＢ［１］。目前 Ｆｌａｓｈ
半导体存储器的特征尺寸已经缩小到１４ｎｍ，继续缩小将
面临物理机理上的诸多限制，例如由隧穿氧化层中的缺陷

引起的电荷泄漏限制了垂直方向按比例缩小、相邻单元之

间的浮栅耦合效应限制了水平方向按比例缩小［２］。普遍认

为Ｆｌａｓｈ半导体存储器将在１２ｎｍ的技术节点上达到其物
理极限［３］。为了满足后摩尔时代对海量数据存储的需求，

亟需发展基于新材料、新原理的非易失存储技术。
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阳离子基阻变存储器（Ｃａｔｉｏｎ－ＢａｓｅｄＲｅｓｉｓｔｉｖｅＲａｎｄｏｍ
ＡｃｃｅｓｓＭｅｍｏｒｙ，Ｃ－ＲＲＡＭ）是全新的非易失存储技术。其
结构通常是由一个电化学活跃金属电极和一个惰性电极以

及阻变层组成［４－６］。阳离子基阻变存储器的阻变机理是由

活性金属电极在电场下发生的氧化还原反应和电迁移过程

主导的。和传统的Ｆｌａｓｈ存储器相比，阳离子基阻变存储
器具有非常优良的综合存储性能，包括器件结构简单、转

变速度快、功耗低、可缩性好、易于三维集成以及与

ＣＭＯＳ工艺兼容等优点，被国际半导体发展路线图选为最
具发展潜力的下一代非易失存储技术之一［７－１２］。但是目前

的阳离子基阻变存储器还存在若干问题：包括阻变参数离

散性较大、阻变机制不清楚和可靠性问题等，严重制约其

进一步的发展应用［１３－１５］。最近，国内外众多的研究学者

通过材料和结构改进，显著提高了器件的性能，并借助于

先进的表征技术进一步阐明了器件电阻转变的微观机制，

为阳离子基阻变存储器的大规模生产和应用奠定了科学基

础。本文从材料改性、器件结构设计和微观机制表征３个
方面综述了阳离子基阻变存储器的研究进展，并对其未来

的研究方向和发展趋势进行了展望。

"

　材料改性

普遍认为，薄膜材料中的缺陷和杂质会影响到阳离子

基阻变存储器中的阻变过程。但是目前大多数自然生长的

薄膜材料中缺陷和杂质的分布不均匀，造成了器件良品率

较低、均一性和稳定性都较差，严重限制了阳离子基阻变

存储器的大规模应用和进一步发展。为了提高阳离子基阻

变存储器的阻变性能，众多学者从材料改性的角度来提高

薄膜材料中缺陷和杂质的均一性。掺杂是一种提高阳离子

基阻变存储器阻变特性非常有效的方法，掺杂的物质主要

包含Ｃｕ，Ａｇ，Ａｌ，Ｔｉ等［１６－２０］。掺杂的途径可以分为以下３
种：离子注入、热退火和共溅射。通常来说，经过掺杂以

后，器件的电铸电压会降低、器件的均一性和良率都有明

显提升。

离子注入是利用高能离子束入射到薄膜材料中，离

子束将会与薄膜材料中的原子发生一系列物理和化学反

应，从而实现材料的掺杂。中科院微电子研究所刘明院

士团队［２０－２１］首次采用了离子注入的方法，研究了ＺｒＯ２中
掺杂Ｚｒ，Ａｕ，Ｔｉ等离子对器件阻变性能的改善。以 Ｔｉ掺
杂为例，首先在Ｐｔ电极上生长７０ｎｍ的ＺｒＯ２薄膜，然后

通过离子注入（注入的剂量为１×１０１２ｃｍ－２，５０ｋｅＶ）将 Ｔｉ
离子注入到ＺｒＯ２薄膜中，最后在４００℃下退火１２０ｓ。相
对于没有离子注入的原始器件 Ｃｕ／ＺｒＯ２／Ｐｔ，通过离子注
入制备的Ｃｕ／ＺｒＯ２：Ｔｉ／Ｐｔ操作电压明显降低，而且操作
电压和高低阻态的分布也更加集中，如图１所示。并且，

图１　Ｔｉ离子注入前后器件的阻变特性：（ａ）～（ｂ）Ｔｉ离子注入前和注入后的器件的电压扫描曲线（１０次循环）；（ｃ）～（ｄ）Ｔｉ离子

注入前和注入后的电压参数和高低阻态的分布［２０］

Ｆｉｇ１　ＴｈｅｒｅｓｉｓｔｉｖｅｓｗｉｔｃｈｉｎｇｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓｏｆｔｈｅＣｕ／ＺｒＯ２／ＰｔａｎｄＣｕ／ＺｒＯ２：Ｔｉ／Ｐｔｄｅｖｉｃｅｓ：（ａ）～（ｂ）ＴｈｅＤＣｓｗｅｅｐｉｎｇｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ，

（ｃ）～（ｄ）Ｔｈｅｏｐｅｒａｔｉｏｎｖｏｌｔａｇｅｓａｎｄｒｅｓｉｓｔａｎｃｅｓｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ［２０］

２８
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采用离子注入技术制备的 Ｃｕ／ＺｒＯ２：Ｔｉ／Ｐｔ器件具有非常
优越的综合存储性能：操作电压＜４Ｖ、转变速度＜５０ｎｓ、
存储窗口＞１０４、保持时间＞１０年。

在对器件掺杂的过程中，器件的阻变性能会发生一

些显著的变化。ＧｕａｎＷ等［２２］报道了Ｃｕ掺杂的ＺｒＯ２薄膜
中无极性转变的现象。首先通过电子束蒸发工艺在两层

ＺｒＯ２薄膜中插入一层 ３ｎｍ的 Ｃｕ薄膜，从而制备成
Ｃｕ／ＺｒＯ２∶Ｃｕ／Ｐｔ器件。该器件表现出性能优良的无极性
转变特性，如图２所示。并且随后的测试表明，高低阻态
能够在常温下保持１０年以上。随后，Ｗａｎｇ等在两层ＨｆＯ２
薄膜中插入３ｎｍ的Ｃｕ薄膜，制备出的Ｃｕ／ＨｆＯ２∶Ｃｕ／Ｐｔ器
件也展现出优良的无极性转变特性，器件的存储窗口达

到１０７以上，超过１００次以上的循环，保持性能好，而且
展现出多值存储的潜力。

图２　Ｃｕ／ＺｒＯ２∶Ｃｕ／Ｐｔ器件的无极性转变特性。插图（ａ）是器

件在直流扫描下的重复特性；插图（ｂ）是对数坐标的Ｉ－Ｖ

曲线［２２］

Ｆｉｇ２　ＴｈｅｎｏｎｐｏｌａｒｓｗｉｔｃｈｉｎｇｏｆＣｕ／ＺｒＯ２∶Ｃｕ／Ｐｔ．Ｉｎｓｅｔ（ａ）

ｓｈｏｗｓｔｈｅｒｅｐｒｏｄｕｃｉｂｉｌｉｔｙｏｆｔｈｅｒｅｓｉｓｔｉｖｅｓｗｉｔｃｈｉｎｇｉｎＤＣ

ｓｗｅｅｐｉｎｇｍｏｄｅ．Ｉｎｓｅｔ（ｂ）ｓｈｏｗｓｔｈｅＩ－Ｖｆｉｔｔｉｎｇｒｅｓｕｌｔ

ｉｎｌｏｇ－ｌｏｇｓｃａｌｅ［２２］

热退火主要是将材料暴露在高温中一段时间，然后

再慢慢冷却的热处理过程。在加热的过程中，一部分金

属材料的热扩散效应将会加剧，从而实现掺杂过程。

Ｃｈｅｎ等［２３］利用热退火的方法制备了 Ｃｕ掺杂的 Ｐｔ／ＡｌＮ∶
Ｃｕ／Ｐｔ，该器件展示出了优良的无极性阻变性能。Ｌｕｏ等［２４］

利用热退火方法制备了掺杂的 Ｃｕ／Ｃｕ－ｄｏｐｅｄ－ＨｆＯ２／Ｐｔ器
件，该器件表现出了特殊的阈值开关阻变特性，可以用

在交叉阵列中作为选通管。

在阻变层中实现掺杂的另一种手段是共溅射，通过

控制轰击靶材的能力，就可以实现不同浓度的掺杂。

Ｔｓａｉ等［２５］利用共溅射的方法在ＳｉＯｘ中掺杂 Ｚｒ，射频溅射

的能量分别为２００Ｗ和２０Ｗ，从而制备了 ＳｉＯｘ∶Ｚｒ薄膜
的阻变器件，该器件的操作电压较低、电压分布更加紧

凑、高低阻态分布更加稳定而且循环次数也更好。

综上所述，阻变层中缺陷分布的不均匀是影响阳离

子基阻变存储器的重要原因，通过掺杂能够降低阻变层

中缺陷的形成能和迁移势垒，有利于在阻变层中形成均

匀的缺陷，从而显著提高阻变器件的存储性能。

#

　器件结构设计

一般认为阳离子基阻变存储器的阻变行为是由阻变

层中导电细丝的形成和破灭造成的。但是导电通路在薄

膜材料中的生长位置和生长过程是随机的，这种随机性

导致了阳离子基阻变存储器参数离散性较大，包括操作

电压的参数和电阻分布参数。为了改善阳离子基阻变存

储器阻变参数的分布，国内外诸多学者进行了大量研究。

结果表明，通过器件结构的设计，采用局域电场增强的

方法可以改善阻变层内电场的分布，从而有效降低器件

参数的离散系数。

２０１０年，ＬｉｕＱ等［２６］在阻变层和惰性电极之间中植

入一层 Ｃｕ纳米晶 （ＮａｎｏＣｒｙｓｔａｌｌｉｎｅ，ＮＣ），制备出
Ａｇ／ＺｒＯ２／ＣｕＮＣ／Ｐｔ阻变器件。Ｃｕ纳米晶起到局域性的电
场增强作用，同时也会抑制附近区域的电场强度。随后

的透射电子显微镜（ＴＥＭ）实验结果表明，该器件中的导
电细丝更倾向于生长在 Ｃｕ纳米晶的位置，如图３所示。
通过在器件中植入纳米晶，可以有效降低导电通路生长

的随机性。在循环操作时，能够促使导电通路沿着同一

路径（含有Ｃｕ纳米晶的路径）生长，从而提高器件的稳
定性和均一性。从而验证了植入纳米晶对电场增强的作

用和对导电细丝生长过程诱导的有效性，能够为后续的

器件设计和进一步优化提供指导。

学者也研究了双层阻变材料对导电细丝的诱导作用。

在对阳离子基阻变存储器电铸（Ｆｏｒｍｉｎｇ）后，将会有导电
通路贯穿两层阻变层并且联通上下电极。然而在复位

（ＲＥＳＥＴ）的过程中，只有其中一层阻变层中的导电细丝
会被溶解掉，另外一层中的导电细丝则会保留。被保留

的那一段导电细丝则会起到电场增强的作用，诱导导电

细丝在该位置生长，从而减小导电通路生长的随机性。

Ｌｖ等［２７］在传统的 Ａｌ／ＣｕｘＯ／Ｃｕ器件中插入一层相变材料
Ｇｅ２Ｓｂ２Ｔｅ５（ＧＳＴ），制备了双层的 Ａｌ／ＧＳＴ／ＣｕｘＯ／Ｃｕ阻变
器件。实验结果表明通过插入一层 ＧＳＴ相变材料，能够
极大地改善器件的阻变参数，如阻变电压和高低阻态的

分布，如图４所示。阻变性能改善的原因是由于 ＧＳＴ材
料中未被溶解的导电通路起到了电场增强作用，减弱了

导电通路生长的随机性，从而改善了器件的阻变性能。
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图３　Ａｇ／ＺｒＯ２／ＣｕＮＣ／Ｐｔ器件中导电细丝的诱导生长情况：（ａ）Ａｇ／ＺｒＯ２／ＣｕＮＣ／Ｐｔ器件的阻变特性和导电通路生长情况；

（ｂ）纳米晶对电场增强的仿真结果［２６］

Ｆｉｇ３　ＴｈｅｃｏｎｄｕｃｔｉｖｅｆｉｌａｍｅｎｔｉｎｄｕｃｅｄｂｙＣｕＮＣｉｎＡｇ／ＺｒＯ２／ＣｕＮＣ／Ｐｔｄｅｖｉｃｅｓ：（ａ）Ｔｈｅｒｅｓｉｓｔｉｖｅｓｗｉｔｃｈｉｎｇｏｆｔｈｅｄｅｖｉｃｅｓａｎｄ

ＴＥＭｉｍａｇｅｏｆｔｈｅｆｉｌａｍｅｎｔ，（ｂ）ＴｈｅｓｉｍｕｌａｔｉｏｎｒｅｓｕｌｔｓｏｆｔｈｅｅｌｅｃｔｒｉｃｆｉｌｅｄｅｎｈａｎｃｅｄｂｙＣｕＮＣ［２６］

图４　Ａｌ／ＣｕｘＯ／Ｃｕ和Ａｌ／ＧＳＴ／ＣｕｘＯ／Ｃｕ器件的阻变性能和物理机制［２７］

Ｆｉｇ４　Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｓｏｆｔｈｅｒｅｓｉｓｔｉｖｅｓｗｉｔｃｈｉｎｇｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅａｎｄｍｅｃｈａｎｉｓｍ

ｏｆｔｈｅＡｌ／ＣｕｘＯ／ＣｕａｎｄＡｌ／ＧＳＴ／ＣｕｘＯ／Ｃｕｄｅｖｉｃｅｓ［２７］

　　综上所述，通过采用植入纳米晶或者采用双层阻变
材料能够增强阻变层局部的电场强度，从而诱导导电细

丝的生长，进而改善器件的阻变性能。但是以上两种方

法，“种子”（纳米晶或者残留的导电细丝）的位置本身就

具有一定的随机性，无法精确控制。Ｋｉｍ等［２８］从另一种

角度出发，通过Ｓｉ的各向异性刻蚀，在阻变器件中形成
金字塔类型的尖端结构，依次达到电场增强的目的，如

图５所示。该方法能够有效控制金字塔结构的位置，但
是通过各向异性刻蚀工艺无法制备出足够小的金字塔的

结构，该器件在可缩小性能方面尚不具备足够的潜力。

图５　通过Ｓｉ的各向异性刻蚀形成的金字塔结构及其ＳＥＭ照片［２８］

Ｆｉｇ５　ＳｃｈｅｍａｔｉｃａｎｄＳＥＭｉｍａｇｅｏｆｎａｎｏ－ｐｙｒａｍｉｄｐａｔｔｅｒｎｅｄｂｏｔｔｏｍ

ｅｌｅｃｔｒｏｄｅｂｙａｎｉｓｏｔｒｏｐｉｃｅｔｃｈｉｎｇｏｆｓｉｌｉｃｏｎ［２８］

通过器件的结构设计能够有效地减小导电细丝生长

的随机性，从而提高器件的阻变性能。但是目前的植入

纳米晶、双层结构或者是尖端结构，都还存在若干不足。

通常情况下，阳离子基阻变存储器在低阻态时，阻变薄

膜中会存在一根或者多根导电细丝，虽然采用如上所示

的结构设计能够诱导导电细丝生长的位置，但是并不能

阻挡金属阳离子在电场作用下从活性电极注入阻变层中，

而这些金属离子的累积将会对器件的可靠性造成问题。

未来还需要开发更加有效的结构设计解决这些问题。

$

　微观机制表征
阳离子基阻变存储器的阻变机制和金属阳离子的氧
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化还原反应和电迁移形成的导电细丝相关。虽然导电细

丝机制得到了广泛的研究和认可，但是对于导电细丝的

形成和破灭的动态过程、成分和形状等关键问题，还存

在较大的争议。围绕这些问题，国内外众多学者开展了

大量富有成效的研究工作。

电化学金属化效应机制（ＥｌｅｃｔｒｏｃｈｅｍｉｃａｌＭｅｔａｌｌｉｚａｔｉｏｎ，
ＥＣＭ）是针对阳离子基阻变存储器提出的一种阻变的微
观机制。该机制认为金属性导电细丝的生长和破灭过程

分为以下３个部分：①金属电极（生长）或者导电细丝
（破灭）中的金属原子在电场的作用下发生氧化反应，

形成金属离子Ｍ２－；②金属离子在电场下发生的电迁移
行为，导电细丝生长时向惰性电极迁移，破灭时向活性

电极迁移；③金属离子得到电子发生还原反应形成金属
原子Ｍ。通过施加不同极性的电场，能够实现导电细丝
的生长或者破灭，对应着器件的ＳＥＴ和ＲＥＳＥＴ过程。
２００７年，ＧｕｏＸ等［２９］通过原位的扫描电子显微镜

（Ｉｎ－ＳｉｔｕＳＥＭ）在平面结构的 Ａｇ／Ｈ２Ｏ／Ｐｔ中观测到了 Ａｇ
导电细丝生长的照片，直观证明了电化学金属效应机制

的正确性。在试验中 Ａｇ导电细丝的形貌呈现为树状结
构，并且是从Ｐｔ电极生长到Ａｇ电极，如图６所示。

图６　在１Ｖ的电压下，Ａｇ／Ｈ２Ｏ／Ｐｔ器件的电学转变特性以及导

电细丝生长过程的ＳＥＭ照片：（ａ）器件从高阻态到低阻态

的电学转变特性；（ｂ）～（ｄ）与Ｉ－ｔ对应的导电细丝在１，２，

４ｓ时的形貌［２９］

Ｆｉｇ６　Ｔｈｅｓｗｉｔｃｈｉｎｇ－ｏｎｐｒｏｃｅｓｓａｎｄＳＥＭｉｍａｇｅｓｏｆｔｈｅｃｏｎｄｕｃｔｉｖｅ

ｆｉｌａｍｅｎｔｓｉｎＡｇ／Ｈ２Ｏ／Ｐｔｄｅｖｉｃｅｓａｆｔｅｒａｐｐｌｙｉｎｇ１Ｖｓｔｉｍｕｌｉ：

（ａ）Ｔｈｅｓｗｉｔｃｈｉｎｇ－ｏｎｐｒｏｃｅｓｓ，（ｂ）～（ｄ）Ｔｈｅｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙ

ｏｆｔｈｅＡｇｃｏｎｄｕｃｔｉｖｅｆｉｌａｍｅｎｔａｔ１，２ａｎｄ４ｓ，ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ［２９］

但是在水中得到的导电细丝的形貌和生长过程和真

实器件中的情况差别很大。首先，该器件是一个平面结

构，电极之间的距离大概为３ｕｍ，而实际的器件中薄膜
材料的厚度往往为数纳米到数十纳米之间。另外，水中

电子和离子的迁移率也和实际薄膜材料中有很大的不同。

因此为了研究真实器件中导电细丝的形貌、成分和动态

过程，Ｌｉｕ等［３０］用聚焦离子束（ＦｏｃｕｓｅｄＩｏｎＢｅａｍ，ＦＩＢ）
制备了适用于原位透射电子显微镜（Ｉｎ－ＳｉｔｕＴＥＭ）实验的
样品Ａｇ（ｏｒＣｕ）／ＺｒＯ２／Ｐｔ，用于实时观测样品中导电细丝
生长和破灭的动态过程，如图７所示。该工作观测到了
Ｃｕ导电细丝的形貌、结构、成分、生长和破灭的动态过
程，如图８所示。

图７　Ａｇ（ｏｒＣｕ）／ＺｒＯ２／Ｐｔ透射电子显微镜实验样本制备：（ａ）样

品制备示意图；（ｂ）器件制备的ＳＥＭ照片［３０］

Ｆｉｇ７　ＴｈｅｆａｂｒｉｃａｔｉｏｎｏｆＡｇ（ｏｒＣｕ）／ＺｒＯ２／Ｐｔｓｐｅｃｉｍｅｎ：（ａ）Ｔｈｅ

ｉｌｌｕｓｔｒａｔｉｏｎｓｏｆｆａｂｒｉｃａｔｉｏｎｐｒｏｃｅｓｓｅｓ，（ｂ）ＴｈｅＳＥＭｉｍａｇｅｓｏｆ

ｔｈｅｆａｂｒｉｃａｔｉｏｎｐｒｏｃｅｓｓｅｓ［３０］

图８　Ｃｕ导电细丝生长的动态过程：（ａ）～（ｅ）Ｃｕ／ＺｒＯ２／Ｐｔ

器件的细丝生长动态过程的ＴＥＭ照片；（ｆ）～（ｊ）转

换得到的黑白照片［３０］

Ｆｉｇ８　ＴｈｅｇｒｏｗｔｈｄｙｎａｍｉｃｓｏｆｔｈｅＣｕｆｉｌａｍｅｎｔ：（ａ）～（ｅ）Ｔｈｅ

ＴＥＭｉｍａｇｅｓｏｆｔｈｅｇｒｏｗｔｈｐｒｏｃｅｓｓｅｓｉｎｔｈｅＣｕ／ＺｒＯ２／Ｐｔ

ｄｅｖｉｃｅ，（ｆ）～（ｊ）Ｂｌａｃｋａｎｄｗｈｉｔｅｉｍａｇｅｓｃｏｎｖｅｒｔｅｄｆｒｏｍ

ｔｈｅＴＥＭｉｍａｇｅｓ［３０］

值得注意的是，根据以上的 Ｉｎ－ＳｉｔｕＴＥＭ的实验结

果，在ＺｒＯ２中观测到的导电细丝的形貌和动态过程都和
Ｈ２Ｏ中观测到的有明显的差别。首先在 ＺｒＯ２中观测到的
导电细丝的形状为圆柱形，直径大小约为２０～３０ｎｍ。与
在水中观测到的树状的导电细丝有着巨大的差异，而且

尺寸也大不相同。其次，在 ＺｒＯ２中导电细丝生长的过程
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是从Ａｇ／Ｃｕ电极向Ｐｔ电极生长，而且进一步指出，器件
被ＲＥＳＥＴ时，导电细丝最先从 ＺｒＯ２和 Ｐｔ的交界面处断
裂。最后，文中进一步分析了 ＺｒＯ２中的导电通路形成的
动态过程和传统的固态电解液材料中的动态过程不同的

原因是因为金属阳离子的溶解度和迁移率不同。

阳离子基阻变存储器通常表出现双极性转变的特性，

该阻变特性是和电化学金属化效应机制相一致的。但是，

很多研究报道指出，阳离子基阻变存储器在经过多次循

环以后也能表现出无极性转变。特别是无极性转变中的

负向ＳＥＴ现象，违背了目前的电化学金属化效应机制，
同时会造成器件的复位失效现象，如图 ９所示。最近，
ＬｉｕＳ等通过透射电极显微镜技术分析了阳离子基阻变存
储器中的复位失效机制。［３１］

图９　Ａｇ／ＺｒＯ２／Ｐｔ器件中的复位失效现象：（ａ）直流扫描下的复位失效现象；（ｂ）脉冲下的复位失效现象［３１］

Ｆｉｇ９　ＴｈｅｒｅｓｅｔｆａｉｌｕｒｅｐｈｅｎｏｍｅｎａｉｎＡｇ／ＺｒＯ２／Ｐｔ：（ａ）ＴｈｅｒｅｓｅｔｆａｉｌｕｒｅｉｎＤＣｓｗｅｅｐｉｎｇｍｏｄｅ，（ｂ）Ｔｈｅｒｅｓｅｔｆａｉｌｕｒｅｉｎｐｕｌｓｅｍｏｄｅ［３１］

　　首先，利用聚焦离子束将复位失效以后的Ａｇ／ＺｒＯ２／Ｐｔ

器件加工为 ＴＥＭ的样品。在随后的实验观测中发现，

Ａｇ／ＺｒＯ２／Ｐｔ样品中的导电通路不仅连通了上下电极而且

渗透到了 Ｐｔ电极中，如图 １０所示［３１］。需要注意的是，

该处观测到的导电细丝与之前观测到的导电通路的形貌

类似，也呈现出圆柱形，直径约２０～３０ｎｍ。但是通过能
谱仪分析，导电通路不仅连通上下电极，而且渗透到了

底电极Ｐｔ中，渗透深度约２０ｎｍ。这部分渗透到底电极
中的Ａｇ原子有可能在负向电压下，作为额外的金属阳离
子源，使得导电通路在负向电压下能够重新连接，进而

导致了复位失效现象。基于上述分析，ＬｉｕＳ等提出了在

图１０　复位失效以后的Ａｇ／ＺｒＯ２／Ｐｔ器件的表征测试结果：（ａ）～

（ｂ）ＴＥＭ测试结果；（ｃ）～（ｄ）导电通路区域的能谱仪分析

结果［３１］

Ｆｉｇ１０　ＴｈｅＴＥＭｒｅｓｕｌｔｓｏｆｔｈｅＡｇ／ＺｒＯ２／Ｐｔａｆｔｅｒｒｅｓｅｔｆａｉｌｕｒｅ［３１］：

（ａ）～（ｂ）ＴＥＭｒｅｓｕｌｔｓ，（ｃ）～（ｄ）ＥＤＳａｎａｌｙｓｉｓｏｆｔｈｅ

ｆｉｌａｍｅｎｔ

Ｐｔ电极上增加离子阻挡层来抑制导电通路过生长进入到
Ｐｔ电极的现象。利用石墨烯（Ｇｒａｐｈｅｎｅ，Ｇ）的阻挡特性，
制备了Ａｇ／ＺｒＯ２／Ｇ／Ｐｔ器件，随后的 ＴＥＭ实验证明了石
墨烯插层能够有效地解决导电通路的过生长现象，而且

电学测试结果也表明通过离子阻挡层的方案可以解决电

学测试中的复位失效问题。

综上所示，阳离子基阻变存储器中的复位失效机制可

以解释如下：在活性电极上施加正电压，阻变层中会形成

导电细丝，但是一部分导电细丝会渗透进惰性电极中。在

负向电压下，导电通路破灭，但是在惰性电极中会残留一

部分活性电极的原子。随着循环次数的增加，活性电极的

原子在惰性电极累积，当达到一定数量后，能够在负向电

压下导致导电细丝破灭后的重新连接，进而导致复位失效。

通过在阻变层和惰性电极之间插入一层离子阻挡层，能够

有效解决导电通路的过生长现象，从而消除了复位失效问

题，如图１１所示［３１］。该工作指出了阳离子基阻变存储器中

的复位失效机制是由于金属性导电细丝的过生长造成的，

通过采用离子阻挡层可以有效消除复位失效问题。

%

　结　语

阳离子基阻变存储器由于其出色的综合存储性能，

有望替代Ｆｌａｓｈ成为下一代非易失存储技术。除了非易失
存储应用之外，阳离子基阻变器件还可以应用于逻辑电

路［３２－３３］、人工神经形态计算［３４－３５］等方面。特别是阳离子

６８
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图１１　阳离子基阻变存储器中的复位失效机制及基于

离子阻挡层的解决方案示意图［３１］

Ｆｉｇ１１　Ｔｈｅｍｅｃｈａｎｉｓｍｏｆｒｅｓｅｔｆａｉｌｕｒｅｉｎｃａｔｉｏｎ－ｂａｓｅｄｍｅｍｏｒｙ

ａｎｄｔｈｅｒｅｌａｔｅｄｉｏｎ－ｂａｒｒｉｅｒｓｏｌｕｔｉｏｎ［３１］

基器件中金属离子的电迁移过程与生物神经元突触中的

Ｃａ２＋和Ｎａ＋离子的迁移过程非常类似，有望能够从物理机
理层面模拟生物神经元的计算方式，从而改变人工神经

形态计算的物理基础。但是阳离子基阻变器件仍存在一

些挑战亟需克服，例如参数离散性大、均一性不好和可

靠性问题。本文从材料改性、器件结构设计和微观机制

表征３个方面介绍了阳离子基阻变存储器的研究工作，
希望能够对未来的器件优化设计提供指导。
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