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基于二维材料 MXene 的仿神经突触忆阻器的
制备和长/短时程突触可塑性的实现*

陈义豪 1)    徐威 1)    王钰琪 1)    万相 1)    李岳峰 1)    梁定康 1)    陆立群 1)  

 刘鑫伟 1)    连晓娟 1)    胡二涛 1)    郭宇锋 1)    许剑光 2)    童祎 1)†    肖建 1)‡

1) (南京邮电大学电子与光学工程学院, 南京　210023)

2) (盐城工学院材料科学与工程学院, 盐城　224051)

(2018 年 12 月 29日收到; 2019 年 2 月 4日收到修改稿)

兼具长时程可塑性与短时程可塑性的电子突触被认为是类脑计算系统的重要基础. 将一种新型二维材

料 MXene应用到忆阻器中 , 制备了基于 Cu/MXene/SiO2/W的仿神经突触忆阻器 . 结果表明 , Cu/MXene/

SiO2/W忆阻器成功实现了稳定的双极性模拟阻态切换, 同时成功模拟了生物突触短时程可塑性的双脉冲易

化功能和长时程可塑性的长期增强/抑制行为, 其中双脉冲易化的易化指数与脉冲间隔时间相关. Cu/MXene/

SiO2/W忆阻器的突触仿生特性, 归功于MXene辅助的 Cu离子电导丝形成与破灭的类突触响应机理. 由于

Cu/MXene/SiO2/W忆阻器兼具长时程可塑性与短时程可塑性, 其在突触仿生电子学和类脑智能领域将会具

有巨大的应用前景.
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1   引　言

随着人工智能的飞速发展, 能够模拟生物神经

网络的类脑计算系统受到广泛的关注 [1,2]. 目前普

遍认为神经网络中相互连接的突触是人脑计算与

存储的关键基础单元, 因此电子突触的研究对构建

类脑计算系统尤为重要 [3,4]. 具有阻变特性的忆阻

器因其低功耗、高集成度、工作机制与生物突触相

类似等优势在电子突触器件中脱颖而出 [5,6]. 忆阻

器是一种金属-阻变层-金属结构的双端器件, 在电

场的作用下因阻变层中的阳离子 (例如 Cu2+,

Ag+)或氧空位运动而导致的电导丝形成与破灭将

显著地改变器件的电导值 [7,8], 这与生物突触权重

受不同离子 (例如 Ca2+, Na+, K+)浓度的控制后

发生变化的动力学机制极其相似 [9]. 在生物突触中,

Ca2+的累积和回流诱使生物突触的可塑性表现出

长时程与短时程的区别 [10,11], 而在忆阻器中, 无论

是阳离子还是氧空位均存在与 Ca2+累积和回流相

对应的迁移与扩散运动 [12−14]. 因此, 通过调整阻变

层的材料与结构有望优化忆阻器的突触仿生特性.

近年来, 二维材料被证实在功能材料器件领域

具备良好的应用潜力 [15−17]. 最近的一些工作表明

将二维材料引入到忆阻器中能够有效提升忆阻器
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性能. Wu等 [18] 以多层六角氮化硼 (h-BN)薄膜作

为阻变材料制备的忆阻器拥有良好的抗疲劳性;

Liu等 [19] 以氧化石墨烯作为插入层制备的忆阻器

具备良好的电阻切换性; Wang等 [20] 制备的石墨

烯/MoS2–xOx/石墨烯忆阻器具有可耐受超高温和

强应力的特点. 然而迄今为止, 基于二维材料忆阻

器电子仿生突触的研究尚显不足.

MXene是一种通过从 MAX相中选择性去除

A层原子制备而成的新型二维材料 [21], 具有层状

结构和较大的比表面积, 因而在传输离子时拥有较

高的迁移率和能量密度. 此外 MXene还具备良好

的表面亲水性、导电特性 [22]、机械柔韧性 [23] 以及

高度可调谐的电子特性 [24] 等优点, 有望作为优越

的新型二维材料应用于忆阻器. 本文以 MXene作

为阻挡层 [25,26] 插入活性金属电极 Cu与阻变层

SiO2 之间制备了 Cu/MXene/SiO2/W忆阻器, 系

统地研究了该忆阻器的生物响应特性, 包括双脉冲

易化 (PPF)[27−29]、长时程增强/长时程抑制 (LTP/

LTD)[10,11] 两类典型的可塑性响应 , 并分析 Cu/

MXene/SiO2/W忆阻器的突触仿生的工作机理 ,

研究结果为该忆阻器未来应用于构建类脑计算系

统提供了重要的实验和理论基础. 

2   实验方法

图 1(a)给出了 Cu/MXene/SiO2/W忆阻器的

结构示意图, 器件制备选用两英寸硅片作为衬底,

具体流程如下: 首先, 在硅衬底上用磁控溅射沉积

一层厚度为 90 nm的W作为底电极; 然后, 磁控

溅射一层厚度为 80 nm的 SiO2 作为阻变层; 随后,

利用甩胶机将二维材料 MXene和水的悬浮液以

3000 r/min的转速均匀旋涂在 SiO2 层上, 并通过

物理蒸发法去除混合物中的水; 最后, 通过金属掩

膜版在 MXene上溅射分立的 Cu作为顶电极, 厚

度为 100 nm, 长宽为 500 mm × 500 mm. 为了防

止氧化, 保证器件层与层之间的良好接触, 以上所

有制备过程均在流通的氩气氛围中进行. 图 1(b)

所示为 MXene的扫描电子显微镜 (SEM)照片 ,

MXene呈现薄薄的堆叠片状结构.

器件的电学特性测试均通过探针系统 Cascade

S300和半导体参数分析仪 Keithley 4200-SCS进

行. 测试过程中W底电极始终接地. 测试在一个

大气压 101 kPa、室温 300 K左右下进行. 电铸是

使材料表现出阻变特性的常用手段 [30,31], 图 1(c)
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图  1    (a) Cu/MXene/SiO2/W忆阻器结构示意图 ; (b) MXene的 SEM照片 ; (c) 器件电铸 I-V 曲线 ; (d) 器件 Set/Reset的 I-V

曲线

Fig. 1. (a) Device structures of the Cu/MXene/SiO2/W memristor; (b) SEM images of the MXene; (c) I-V curve of electroforming

process; (d) I-V curve of Set/Reset process. 
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μA

给出了器件电铸过程中的 I-V 特性, 通过施加 0—

1.6 V的电压扫描, 在限流 10    的条件下, 忆阻

器完成了从初始高电阻状态 (HRS)到低电阻状态

(LRS)的转变. 图 1(d)给出了器件电铸后 Set/Reset

的 I-V 特性. 

3   结果与讨论

忆阻器电阻态的可连续切换是忆阻器模仿生

物响应的基础, 图 2记录了连续电压扫描下器件

的 I-V 特性, 其中图 2(a)为正向扫描, 扫描的停止

电压依次递增 (0.8—1.2 V, 间隔为 0.1 V); 图 2(c)

为负向扫描 , 扫描的停止电压依次递减 (–1.2—

–1.6 V, 间隔为–0.1 V). 结果显示无论在正向扫描

还是负向扫描过程中, 随着电压的变化, 电流波动

较小 , 表明器件具有良好的连续阻态切换特征 .

图 2(b)和图 2(d)分别为正向和负向扫描时电导大

小与扫描次数的关系. 随着扫描次数的增加, 正向

扫描下器件的电导逐渐增加, 与之相对, 负向扫描

下器件的电导逐渐减小. 目前普遍认为忆阻器的电

阻大小与由氧空位或金属离子构成的导电丝密切

相关, 在电场作用下导电丝的形成和破灭诱发了忆

阻器电阻的转变 [32,33]. 在本次试验中值得注意的

是, 停止电压大小为 1.2 V时, 负向扫描的电导窗

口约为正向扫描的 3倍, 表明忆阻器在大小相同的

电场作用下, 导电细丝 (conductive filament, CF)

的形成与破灭过程不同, 正向电场作用下 CF的形

成量小于负向电场作用下 CF破灭量.

此外, 生物神经系统在连续动作电位脉冲刺激

下突触权重会发生变化, 器件的电导也可以通过相

同的脉冲逐步调谐. 图 3显示了在一系列的正尖峰

脉冲 (1.5 V, 10 ms)和负尖峰脉冲 (–1.5 V, 10 ms)

的连续刺激后器件电导的变化趋势, 每一个正刺激

脉冲后跟随一个读尖峰脉冲 (0.3 V, 10 ms), 每一

个负刺激脉冲后亦跟随一个读尖峰脉冲 (–0.3 V,

10 ms)以实时跟踪忆阻器电导变化. 如图 3所示,

一方面, 忆阻器的电导值随着正向脉冲个数的增加

而逐步增大, 随着负向脉冲个数的增加而逐步减小;
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图 2    (a) 连续正向电压扫描下模拟特性 I-V 曲线; (b) 正向扫描电导与扫描次数的关系; (c) 连续负向电压扫描下模拟特性 I-V

曲线; (d) 负向扫描电导与扫描次数的关系

Fig. 2. (a) Analog I-V curves under consecutive positive sweep voltage; (b) relationship between conductivity and scanning number

under consecutive positive sweep voltage; (c) analog I-V curves under consecutive negative sweep voltage; (d) relationship between

conductivity and scanning number under consecutive negative sweep voltage. 
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另一方面, 无论施加的是正向脉冲还是负向脉冲,

当脉冲个数增加到一定数量后, 忆阻器的电导值都

会趋于饱和 , 这很好地模仿了生物神经突触的

LTP和 LTD[10,11] 行为. 另外要注意到的是, 尽管

整个刺激过程是连续的, “P过程”和“D过程”的衔

接处却存在约 0.2 mS的间隙, 然而依照忆阻器的

经典导电丝模型, “P过程”后的器件最终电导和

“D过程”初始时的器件电导应该相同. 这样的不同

于传统忆阻器的现象可以归因于 MXene/SiO2 阻

变层里可能存在的离子反向扩散运动.

阻变层中可能存在的 Cu离子反向扩散运动

与生物突触表现出短时程突触可塑性的动力学机

制相类似. 在生物突触中, Ca2+进入神经末梢触引

发神经递质的快速释放, 诱导突触间的连接强度短

时程的增加. 当动作电位以连续两个脉冲的形式来

临时, 在第一刺激作用期间, Ca2+通过电压门控

Ca2+通道进入突触前膜. 虽然之后 Ca2+通道关闭,

但残留的 Ca2+使得突触前膜内 Ca2+浓度水平升

高. 当第二刺激作用时, 残留的Ca2+提高了神经递质

的释放概率, 具体表现在两次刺激脉冲所得到的兴

奋性后突触电流 (excitatory postsynaptic current,

EPSC)大小有着明显差异 , 这种现象被称为

PPF[22−24]. 在忆阻器顶电极上施加两个间隔 10 ms

的三角尖峰刺激脉冲 (单个脉冲的尖峰峰值 2 V,

持续时间 10 ms), 通过读取底电极电流的方式可

以有效地模拟 PPF响应. 由图 4(a)可见, 两次刺

激脉冲所得到的 EPSC有着明显的不同, 第二次

EPSC远大于第一次 EPSC, 第二次 EPSC与第一

次 EPSC的比值即易化指数 (PPF index)达到了

2.12. 如图 4(b)所示, PPF index还随着脉冲间隔

的增加而减少. 在脉冲间隔为 0—30 ms时, PPF

index随脉冲间隔的增加而迅速下降, 在 30 ms以

后随着脉冲间隔的增加 PPF index仅在 1.1左右

上下小范围波动.

图 5给出了 Cu/MXene/SiO2/W忆阻器基于

导电丝的类突触响应机理解释. 如图 5(a)所示, 电

铸后阻变层内形成了一定数量且稳定的导电丝, 施

加长持续时间的正偏压时顶电极处发生氧化反应:

Cu → Cu2++ 2e–, 在电场作用下, Cu2+逐渐通过

MXene层和 SiO2 层迁移到底电极, 与电子结合后

被还原成中性原子: Cu2++2e– → Cu, 并在底电极

结晶形成新的电导丝. 同时, 阻变层中还存在由浓

度梯度引起的 Cu2+反向扩散运动, 因此当施加负

向偏压时, 由迁移和扩散同向运动导致的电导丝破

灭量将远大于幅值相同的正向偏压下电导丝形成

量. 如图 5(c)所示, 当偏压持续时间较短, 如用尖
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图 3    在连续正向和负向三角尖峰脉冲下, 器件电导的变

化趋势

Fig. 3. Variation  trend  of  conductance  of  the  device  with

the continuous positive and negative voltage spike. 
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图  4    (a) 两个连续脉冲刺激作用下的 PPF特性曲线 ;

(b) PPF 指数与脉冲时间间隔的关系

Fig. 4. (a)  PPF  characteristic  curve  under  two  continuous

pulse  stimuli;  (b)  relationship between the  PPF index and

pulse interval. 
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峰三角脉冲刺激时, 所形成的导电丝因离子的反向

扩散自主破灭, 但整个破灭的过程连续, 短时间内

仍有导电丝残余, 因而当第二次刺激来临时, 残余

电导丝加新形成的电导丝的量将大于第一次所形

成的电导丝, 即第二次刺激后忆阻器电导将高于第

一次刺激后忆阻器的电导, 这样实现了忆阻器短时

程可塑性. 

4   结　论

本文将新型二维材料 MXene应用到忆阻器

中, 制备了具有 Cu/MXene/SiO2/W结构的忆阻

器. 由于阻变层中存在的 Cu离子扩散运动, 忆阻

器表现出不同于传统忆阻器的独特性质. 除了具有

稳定的双极性模拟阻态切换特征外, 器件兼具生物

突触的长时程可塑性和短时可塑性, 能有效模拟

LTP, LTD和 PPF, 其中 PPF的易化指数与脉冲

间隔相关. 这将在该类忆阻器用于构造电子突触以

及类脑计算系统时提供重要的理论和实验依据.
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图  5    Cu/MXene/SiO2/W忆阻器生物响应机理　 (a)正

偏压下 Cu2+的扩散与迁移运动 ; (b)负偏压下 Cu2+的扩散

与迁移运动; (c)撤去偏压, 电导丝的自主破灭; (d)残余电

导丝与新形成的电导丝

Fig. 5. Synapse-like  mechanism  of  Cu/MXene/SiO2/W

memristor: (a) Diffusion and migration of Cu2+ under posit-

ive voltage; (b) diffusion and migration of Cu2+ under neg-

ative voltage;  (c)  spontaneous  rupture  of  conductive   fila-

ment when the voltage is removed; (d) residual conductive

filaments and newly formed conductive filaments. 
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Abstract

Compared  with  conventional  computation  relying  on  the  von  Neumann  architecture,  brain-inspired

computing  has  shown  superior  strength  in  various  cognitive  tasks.  It  has  been  generally  accepted  that

information  in  the  brain  is  represented  and  formed  by  vastly  interconnected  synapses.  So  the  physical

implementation of electronic synaptic devices is crucial to the development of brain-based computing systems.

Among a large number of electronic synaptic devices, the memristors have attracted significant attention due to

its simple structure and similarities to biological synapses. In this work, we first use two-dimensional material

MXene as a resistive material  and fabricate an electronic synapse based on a Cu/MXene/SiO2/W memristor.

By  using  the  unique  properties  of  MXene,  the  conductance  of  the  memristor  can  be  modulated  by  the

accumulation or  reflux of  Cu2+ at  the  physical  switching layer,  which can vividly  simulate  the  mechanism of

bio-synapses.  Experimental  results  show  that  the  Cu/MXene/SiO2/W  memristor  not  only  achieves  stable

bipolar  analog  resistance  switching  but  also  shows  excellent  long-term  and  short-term  synaptic  behaviors,

including  paired-pulse  facilitation  (PPF)  and  long-term potential/depression.  By  adjusting  the  pulse  interval,

the PPF index will change accordingly. In a biological system, the short-term plasticity is considered to be the

key point for performing computational functions while the long-term plasticity is believed to underpin learning

and memory functions. This work indicates that Cu/MXene/SiO2/W memristor with both long-term and short-

term plasticity will have great application prospects for brain-inspired intelligence in the future.

Keywords: MXene, memristor, ion diffusion, synaptic plasticity
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