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基于二维有机薄膜材料的忆阻器研究进展

相明涵1，  张    斌1,2，  轩福贞2

（华东理工大学 1. 化学与分子工程学院；2. 上海市智能感知与检测技术重点实验室, 上海 200237）

摘      要：   忆阻器作为一种新型的电子元件，因具有存储与计算结合的潜力而受到广泛关注。二

维有机薄膜 (2D OTFs) 材料具有原子级精确的层状结构、可调的电子特性和卓越的机械柔韧性，

通过调控微观结构和表面化学特性，能够实现高效的电导率调控。近年来，基于 2D OTFs 的忆阻

器因其超薄几何特性、优异的柔性和可调的电学性能，成为研究的热点。本文综述了 2D OTFs 在

忆阻器中的应用研究进展，包括材料的可控制备方法、电阻切换机理及其在实际应用中的前景与

挑战，并对未来的研究方向进行了展望。
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Research Progress on Memristors Based on Two-Dimensional
Organic Thin Film Materials
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Abstract:   Memristors,  as  emerging  electronic  components,  have  attracted  extensive  attention  due  to  their  potential  to
integrate  storage  and  computation.  Two-dimensional  organic  thin  films  (2D  OTFs)  possess  atomic-level  precise  layered
structures,  tunable  electronic  properties,  and  excellent  mechanical  flexibility.  These  materials  enable  efficient  electrical
conductivity control through precise microstructural and surface chemical regulation. In recent years, memristors based on 2D
OTFs  have  become  a  research  hotspot,  driven  by  their  ultrathin  geometry,  superior  flexibility,  and  tunable  electrical
performance.  This  review  examines  memristors  based  on  2D  OTFs  highlighting  their  preparation  methods,  resistance
switching  mechanisms,  and  application  prospects.  Four  major  preparation  methods  are  discussed:  solvothermal  synthesis,
interfacial  polymerization,  single-phase  synthesis  at  room  temperature,  and  electrochemical  polymerization.  Solvothermal
synthesis  forms  crystalline  2D  OTFs  through  high-temperature  reactions  in  organic  solvents.  Interfacial  polymerization
enables  controlled  synthesis  of  2D OTFs  with  adjustable  thickness  and  dimensions.  Single-phase  synthesis  of  2D OTFs  at
room  temperature  addresses  challenges  of  precise  thickness  control  and  harsh  conditions.  Electrochemical  polymerization
produces uniform, porous films with tunable thickness and superior electrical properties. Resistance switching mechanisms in
2D  OTFs  memristors  include  ion  migration,  charge  transfer,  redox  reactions,  conformational  changes,  and  multiple
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mechanisms.  Ion  migration  involves  redox  reactions  under  an  electric  field,  enabling  reversible  electron  transfer  and
conductivity changes. Charge transfer relies on charge redistribution in donor-acceptor systems, facilitating electron transport
and resistance switching. Redox-active units in 2D OTFs enable reversible redox processes, crucial for non-volatile memory.
Conformational  changes  in  polymer  chains  create  efficient  charge  transport  pathways,  enhancing  device  performance.  The
multiple  mechanisms  utilize  light-induced  electron  movement  to  generate  changes  in  current  or  voltage,  achieving
controllable variations in resistance. The review also addresses challenges and future directions, such as improving material
solubility,  enhancing  mechanical  stability,  and  addressing  stability  issues  in  high-temperature  and  high-humidity
environments.
Key words: two-dimensional organic thin film；   memristor；   non-volatile storage；   resistance switching mechanism；  
flexible electronics

随着云计算、大数据和人工智能技术的快速发展，数据规模呈指数级增长。据统计[1]，在未来几年内全

球数据总量预计每年增长 40%以上。面对海量数据的激增，现有的存储与计算架构在容量与速率上面临严

峻考验，传统的基于冯·诺依曼架构的计算技术由于数据传输能耗增加、计算速率受限以及摩尔定律的失效[2]，

已经难以满足现代计算需求，因此对先进材料电子元件在存储计算中具备快速响应、高保真度和非易失性存

储能力的需求日益迫切[3]。

作为继电容、电阻、电感之后的第四种电学元件，忆阻器是描述磁通量与电荷之间关系的关键器件[4]，其

具备结构简单、读写速率快、成本低[5]、功耗低[6]、耐久性强[7]、优异保留特性[8] 以及高密度存储能力[9] 等显

著优势。凭借独特的电阻切换机制与记忆电阻特性，忆阻器在信息存储、神经网络模拟、人工智能技术及低

功耗电子设备等领域展现出重要应用潜力，已成为当前学术界与产业界的研究热点[10]。作为一种两端电子元

件，忆阻器由顶电极、活性层材料和底电极构成，通过施加电压或电流脉冲，可以控制活性层的电阻状态。活

性层材料的电子结构、离子迁移能力以及界面特性直接影响忆阻器的开关速率、电阻变化范围、稳定性等性能。

随着信息技术和计算需求的不断提升，研究人员不断探索新型材料作为忆阻器的活性层以提升器件的

存储性能和电荷传输效率。目前，众多材料包括氧化物[11]、钙钛矿[12]、有机材料[13]、量子点[14]、氢键框架材

料[15] 以及无机二维材料[16] 等已被应用于忆阻器的功能层设计。

在这一背景下，基于二维有机薄膜材料（2D OTFs）的忆阻器正在成为高密度存储和计算应用的潜在候选

者[13]。2D OTFs具有低成本、轻量化和结构多样性的特点，保持了高度有序的晶体结构、优异的物理和功能特

性[17]，其超薄的几何结构和分子级可控的界面特性，使其能够有效促进电荷传输和离子迁移，这为忆阻器的

电阻切换提供了良好的基础，成为忆阻器活性层的理想选择。通过精确设计分子结构、拓扑结构以及界面特

性，可以实现对电子和离子输运机制的有效调控。

与其他前沿材料相比，2D OTFs展现出独特的优势。氧化物材料的脆性和低柔韧性限制了其在柔性电

子中的应用；钙钛矿材料的力学性能较差；量子点材料制备成本高且难以实现大规模应用；氢键框架材料导

电性仍需进一步提升。相比之下，2D OTFs具有可调的电子特性、高电荷迁移率和优异的机械柔韧性，能通

过分子设计实现多功能化，基于 2D OTFs制备的忆阻器具有强大的计算能力[18]、存储容量[19]、多功能性和极

低的能耗[20]，在气体分离[21]、能源存储[22]、生物医学[23] 等领域展现出的巨大应用潜力。

本文综述了近年来基于 2D OTFs的忆阻器的研究进展，包括材料的制备方法、电阻切换机理及其在实际

应用中的前景与挑战，并对未来的研究方向进行了展望，旨在为二维有机薄膜忆阻器的发展提供理论指导。 

1    用于忆阻器的 2D OTFs 的制备

2D OTFs是一种通过共价键相互连接而成的结晶性多孔有机聚合物，它具有高度有序的层状结构、独特

的功能性以及良好的结构稳定性，其层间堆叠和二维层中 π轨道的横向共轭使其在膜分离[24]、传感[25]、催化[26]

和光电子[27] 等多个领域具有广泛的应用潜力。为了优化忆阻器性能，制备高质量的 2D OTFs至关重要。然

而，大面积、超薄且均匀的二维有机薄膜的可控制备仍存在诸多技术难题。目前已提出了多种制备策略，包

括溶剂热法、界面聚合法、室温单相法以及电化学聚合法（表 1），以开发应用于忆阻器的高质量薄膜。 
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1.1    溶剂热法

溶剂热法是制备 2D OTFs的传统方法，该方法是在特定的有机溶剂中，利用高温、高压条件促进反应物

之间的化学反应，形成长程有序结构的 2D OTFs。Sun等[28] 在高压釜中使用定制设计的聚四氟乙烯（PTFE ）
支架，通过 200 ℃ 的溶剂热反应在氧化铟锡（ITO）涂层的玻璃基板上制造聚酰亚胺薄膜（PI-NT COF）。以 1-
甲基-2-吡咯烷酮（NMP）-均三甲苯（体积比为 1∶1）混合液作为溶剂、异喹啉作为催化剂，用供电子的 4,4,4-三
氨基三苯胺（TAPA）和吸电子的萘-1,4,5,8-四羧酸二酐（NTCDA）合成的 COF具有有序的晶体结构、良好的正

面晶粒取向偏好和光滑的表面（图 1（a））。Li等[29] 通过在密封玻璃管中使用甲苯、二甲基乙酰胺、乙酸等有

机溶剂将 4,4,4-(1,3,5-三嗪-2,4,6-三偶氮基)三苯胺、[2,2-双噻吩 ]-5,5-二羰基甲醛两种单体在 120 ℃ 下成功制

备了电子给体-受体（D-A）型亚胺连接的 COF纳米晶。此外，他们还使用溶剂热合成方法在 ITO玻璃上原位

生长获得 COF薄膜，即将导电表面朝下的 ITO玻璃密封加热 120 ℃ 并保持 72 h，获得了大规模和高质量的

COF薄膜（图 1（b））。相比于有机溶剂热法，以水为溶剂的合成方法更具环保优势。Wang等[30] 提出了一种

新型自模板水热法（图 1（c）），该方法使用 4-二甲氨基吡啶（DMAP）作为碱催化剂，在 160 ℃ 下通过 Knoevenagel
缩合反应，在分子/水界面合成亚乙烯基连接的 COF纳米片，该薄膜在酸碱处理后依然保持优异的开关稳定性。
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图 1    (a) ITO涂层玻璃衬底上溶剂热合成 PI-NT COF 薄膜的示意图[28]; (b) D-A COF 的传统溶剂热合成，其薄膜在 ITO 衬底上

的原位生长[29]; (c) 分子/水界面自模板水热合成示意图[30]

Fig. 1    (a) Schematic diagram of solvothermal synthesis of PI-NT COF thin films on ITO-coated glass substrate[28]; (b) Conventional solvent-
thermal synthesis of D-A COF, its in-situ growth of thin films on ITO substrates[29]; (c) Schematic diagram of hydrothermal synthesis
from template at the molecule/water interface [30]

 

1.2    界面聚合法

溶剂热法合成的二维 COF通常为不可溶且难以加工的粉末，这限制了基于二维有机薄膜的电子和光电

 

表 1    2D OTFs的制备方法

Table 1    Preparation methods for 2D OTFs

Preparation method Reaction condition Advantage Limitation Others Reference

Solvothermal method High T/p, organic solvent
Crystal structure, high

crystallinity

Harsh conditions, difficult

thickness control

120—200 ℃, reaction time

(72 h)
[28-30]

Interfacial

polymerization

Liquid-liquid, gas-liquid, liquid-

solid
Controllable thickness/size

Low crystallinity, poor

monomer compatibility

Interface type (liquid-liquid),

catalyst (KOH)
[31-34]

Room-temperature

single-phase method

Room temperature, homogeneous

solution

Mild conditions,

Controllable thickness
Long reaction time Acid exfoliation conditions [35]

Electrochemical

polymerization

Electrochemical

oxidation/reduction, electrode

surface

High efficiency, low

material consumption

High requirement for

monomer redox potential

Oxidation potential (+0.6 V),

reduction potential (−0.6 V)
[36-38]
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器件制造。采用界面合成策略（如液-液、气-液、气-固和液-固界面合成），可以有效解决这一问题，并实现厚

度和横向尺寸可调的 2D OTFs的受控合成[31]。

Banerjee等[32] 以氨基-对甲苯磺酸盐为介导，在室温下成功合成了高质量的 COF薄膜。该方法利用有机

相（含胺和醛）与水相（含酸催化剂）之间的界面聚合反应，有效调控了前体物质的扩散速率，从而实现了对结

晶过程的热力学控制。该方法不仅解决了芳香胺单体溶解性差的问题，还使 COF薄膜的合成更加温和可控。

Alshareef等[33] 以 1,3,5-三甲酰基间苯三酚（Tp）、4,4'-偶氮二苯胺（Azo）、对甲苯磺酸（PTSA）和氯仿为原料，使

用三层溶剂法成功制备了 Tp-Azo COF薄膜。通过将 Tp的氯仿溶液和 Azo的对甲苯磺酸盐溶液混合，为独

立薄膜的制备提供了平台（图 2（a））。Wu等 [34] 首次在室温下合成了具有完整 sp2 碳骨架的亚乙烯基桥联

COF薄膜（图 2（b））。以 KOH水溶液为催化剂、1,3,5-三 (4-甲酰基苯基)苯 (TFPB)和对苯二乙腈 (PDAN)的
二氯甲烷溶液为有机相，在液-液界面形成 COF纳米球，通过共价自组装，该纳米球逐渐转变为具有长程有序

排列的自支撑 COF薄膜。基于 Al/COFs/ITO结构的电子器件具有非易失性和可重写记忆效应，开启电压为

0.84 V，并能够执行简单的“OR”逻辑运算。
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图 2    (a)以 Tp、Azo、PTSA和氯仿为原料制备 Tp-Azo COF薄膜的缓慢形成过程示意图[33]；(b)亚乙烯基桥COF薄膜的界面合成[34]

Fig. 2    (a)  Schematic  illustration  of  the  slow  formation  process  of  Tp-Azo  COF  thin  film,  prepared  by  Tp,  Azo,  PTSA,  and  chloroform  as
precursors[33]; (b) Interfacial synthesis of vinyl bridge COF films[34]

 

1.3    室温单相法

尽管溶剂热合成是制备二维有机薄膜的一种常用方法，但其仍存在薄膜厚度精准调控困难、反应条件苛

刻且需复杂预处理等问题。此外，通过固/液-液界面聚合制备的薄膜通常会面临结晶度不足、单体兼容性差

以及反应周期长等问题。针对这些挑战，Zhang等[35] 开发了一种室温单相合成策略（图 3），在均相溶液中通

过亚胺缩合反应，将一种典型的金属团簇 Cu3（PyCA）3 和三 (4-氨基苯基) 胺 (TAPA) 这两个氧化还原活性单

元构筑到 Ta-Cu3 COF 中，制备了具有双氧化还原活性的 COF薄膜。经酸剥离和旋涂处理后，纳米片转化为

薄膜，其协同氧化还原活性中心与高结晶度相结合，显著降低了氧化还原能垒，为电导状态调控提供了优势。

基于 Al/Ta-Cu3 COF/ITO结构的忆阻器在脉冲模式下可非易失性地调节 128个电导状态，将神经形态计算的

识别准确率提升 45.56%，显著提高了计算效率与精度。 

1.4    电化学聚合法

界面聚合技术将化学反应限制在界面处进行，能够合成均匀且大尺寸的有机薄膜。其中，电化学界面合

成因具有高可控性、高效率及低原料消耗等优点，被认为是制备高质量有机薄膜的前沿技术。常见的电化学

氧化单体，如噻吩、吡咯、咔唑和薁，可通过阳极电聚合在电极表面形成薄膜。以咔唑为例，其较低的氧化还
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原电位使其在外加氧化电位下转化为自由基和二聚咔唑阳离子，随后在还原电位下恢复为中性形式。通过

交替施加氧化和还原电位，最终形成多孔电聚合膜。You课题组[36] 报道了用于忆阻器的咔唑基多孔有机聚

合物薄膜（eCPF）的电化学制备（图 4），这些薄膜厚度为 10～20 nm，具有较高的完整性和表面光洁度，展现出

优异的忆阻性能。其中，氰基含量最高的 eCPF-2薄膜构建的忆阻器表现出最佳性能，开启电压低至（0.60 ±
0.25）V，开关电流比高达 104，相较于无氰基的器件 eCPF-0，提高了近 1 000倍。此外，基于电化学聚合薄膜的

忆阻器在约 700次循环后仍保持稳定，适用于多种恶劣环境。这些薄膜具有厚度可控、高稳定性和优异孔隙

率等特点，通过引入咔唑和氰基构建了高效的电子转移系统，从而使忆阻器表现出卓越的开关性能、可靠性

和可重复性。
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图 4    包含电子转移系统的单体的电化学聚合、ITO基板上 eCPF的生长以及存储器件的配置和测量图[36]

Fig. 4    Electrochemical polymerization of monomers including electron transfer system, growth of eCPF on ITO substrate, and configuration
and measurement of memristor [36]

You课题组[37] 进一步设计了咔唑基单体 TCB和 TCT，通过电化学方法在电极表面原位聚合，制备了均

匀、完整且厚度可控的电聚合薄膜（eCPF-3和 eCPF-4）。这些薄膜具有多孔性和半导体特性，适合用作忆阻

器的开关材料。基于 eCPF-3和 eCPF-4的忆阻器分别实现了（0.50±0.25）V和（0.65±0.10） V的低开启电压，开

关电流比分别高达 102 和 104 以上，同时在保持性、耐久性和数据存储稳定性方面表现出色。这些研究展示
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Thermal evaporation

Al electrode

Device Deprotonation
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图 3    (a～c)室温单相合成 COF纳米片; (d～g)通过旋涂技术获得的质子化 COF薄膜; (h)基于 COF 的忆阻器图[35]

Fig. 3    (a —c)  Single-phase  synthesis  of  COF  nanosheets  at  room  temperature;  (d —g)  Protonated  COF  films  obtained  by  spin  coating;
(h) Memristor diagram based on COF[35]
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了电化学方法在制备高性能忆阻器中的潜力，为多孔有机聚合物薄膜在信息存储和神经形态计算领域的应

用提供了新思路。

Zhang等[38] 首次报道了一种基于离子薁（Azulene）的阴极电聚合薄膜（PPMAz-Py+Br−）(图 5)。通过分子

势与氧化还原协同调控机制，带正电荷的吡啶鎓盐在电场驱动下定向迁移至阴极，经历还原偶联去质子化反

应，最终在电极表面形成厚度可控的均匀薄膜。所制备的 Al/PPMAz-Py+Br−/ITO器件展现出 1.8×103 的高开

关电流比、优异的稳定性以及长时记忆特性，并在宽电压扫描范围内保持稳定的耐久性。此外，该器件实现

了多级存储功能和历史依赖型忆阻行为，为模拟神经突触可塑性提供了新途径。
  

(a) Traditional monomers for the anodic electropolymerization (b) Anodic electropolymerization of biAz
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A
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g
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A
g
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g
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(c) Cathodic electropolymerization of PMAz-Py+Br−

Immersion Thermal evaporation

图 5    (a)用于阳极电聚合的传统单体；(b) 6,6-biazulene在阳极电极电化学氧化聚合的示意图；(c)正电 Azulene单体的阴极电聚

合和忆阻器器件的配置示意图[38]

Fig. 5    (a) Conventional monomers for anode electrical polymerization; (b) Schematic diagram of electrochemical oxidative polymerization of
6,6-biazulene at an anode electrode; (c) Schematic diagram of the configuration of the cathodic electrical polymerization and memristor
device of the positive Azulene monomer[38]

 

2    基于 2D OTFs 的忆阻器

忆阻器的基本工作机制依赖于阻变介质层在电场作用下发生可控且稳定的电导率变化。然而，不同阻

变介质材料和电极的电导率变化机制存在显著差异。近年来，基于二维有机薄膜的忆阻器研究揭示了多种

忆阻机理，主要包括离子迁移、电荷转移、氧化还原、构象转变及多重机制等 (表 2)。这些机理通过不同的物

理化学过程实现电阻态的可控切换，为二维有机薄膜忆阻器的性能优化和应用拓展提供了理论基础。 

2.1    基于离子迁移机理

基于离子迁移机制设计的忆阻器在电场作用下发生氧化还原反应，激发电子在分子还原和氧化状态之

间传输，从而改变器件导电性。Liu等[39] 通过席夫碱缩聚反应，在空气-水界面制备了厚度可调的晶圆级超薄

二维聚合物薄膜（2DP）。该薄膜具有共价连接特性，可轻松转移至任何基底上，并表现出多孔、绝缘和柔性等

优异性能。基于该薄膜开发的非易失性忆阻器展现出优异的双极电阻开关行为和良好的重复性，柔性薄膜

在 500次弯曲循环后仍保持性能稳定，并可在 400 ℃ 高温下稳定工作，适用于恶劣环境下的可穿戴电子设备。

为解决 2DP薄膜的漏电问题，Liu等[40] 采用 Langmuir-Blodgett（LB）技术，利用具有不同烷氧基链长度的

对苯二甲醛 (TPA)与 1,3,5-三 (4-氨基苯基)苯 (TAPB)反应，合成了高度结晶的超薄 2DP薄膜。疏水性烷氧

基链不仅提高了薄膜的结晶度，还有效防止了器件制造过程中的渗透问题。基于该材料的器件表现出低变

异性（设定电压的标准偏差（σVset）为 0.04）、高可靠性（324个周期）和低工作电压（0.6 V）。此外，器件易于形

成均匀的范德华异质结，减少了导电丝的随机形成和断裂，展现出优异的扩展性和可靠性，适合用于小型柔

性电子设备。
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在存储技术方面，随着数据量的快速增长，多级电导状态的存储器件逐渐成为提高存储密度和效率的关

键。Song等[41] 设计了一种三态忆阻器（图 6），通过将柱芳烃和二维亚胺聚合物的纳米通道结合，构建了多级

通道结构，显著提高了存储性能。该器件具有低阈值电压 ((0.5 ±0.1) V/(1.1 ±0.1) V),、长保持时间 (6.5×103 s)、
高阻态分辨率和优异的三元稳定性，在 500次弯曲测试后仍能保持稳定的三态存储功能，展现了其在柔性多

态存储器领域的应用潜力。

 
 

−3 −2 −1
Voltage/V

OFF
ON1
ON2

OFF
ON1
ON2

Voltage/V

Voltage/V

Voltage/V

C
u
rr

en
t/

A

C
u
rr

en
t/

A

S
u
cc

es
s 

ra
ti

o
 o

f 
d
ev

ic
e/

%

C
o
u
n
ts

C
o
u
n
ts

0 1 2 3

10−10

10−9

10−7

10−5

10−3

10−1
10−2

10−5

10−8

10−11

Ag Ag
2DP
ITO
Glass

10−8

10−6

10−4

10−2

C
u
rr

en
t/

A

C
u
rr

en
t/

A

10−10

10−8

10−6

10−4

10−2

(a)

(d) (e) (f)

(b)

ON2 state

ON1 state
OFF state

0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 1.4 1.6
0

5

10

15

20

25

0.6 1.0 1.4 1.8 2.2
0
5

10
15
20
25
30

Number of device

C
u
rr

en
t/

A

10−9

10−7

10−5

10−3

0 2 000 4 000
t/s

6 000 0 10
50 ℃ 100 ℃ 200 ℃ 300 ℃ 400 ℃

20 30 40 50
0

20

40

60

80

100

−3 −2 −1 0 1 2 3

Unbent sweep 1
500th sweep 2
1 000th sweep 3

OFF； ON1； ON2(c)

0 10 20 30
Number of device

40 50 60 70

图 6    (a～c)器件的电流-电压特性；(d)器件的保持时间；(e)器件在不同温度下测得的电流和成功率；(f)柔性器件在反复机械弯

曲前后的开关曲线[41]

Fig. 6    (a—c) Current-voltage characteristics of the device; (d) Hold-up time of the device; (e) Currents and success rate of the device measured
at different temperatures; (f) Switching curves of flexible devices before and after repeated mechanical bending[41]

 
Che等[42] 提出了一种利用 PTSA质子化修饰 OTFs亚胺键的策略 (图 7)，通过这种改性增强了亚胺键的

电子离域能力，改善了材料的导电性能，并显著提升了忆阻器的性能。该方法在保持结晶度的同时，降低了

 

表 2    二维有机薄膜忆阻器的电阻切换机制对比

Table 2    Comparison of resistance switching mechanisms for 2D organic thin film memristors

Switching

mechanism
Working principle Advantage Limitation Parameter Reference

Ion migration
Ion migration triggers redox

reaction

Low operating voltage,

high reliability

Susceptible to environmental

humidity

Ion migration rate, redox

potential
[39-42]

Charge transfer
Charge redistribution in D-A

system

High on/off ratio,

good reversibility

High requirements for material

electronic structure

Donor-acceptor energy level

difference, charge transfer

efficiency

[43-45]

Redox
Reversible conversion of

redox-active group

Non-volatile memory, suitable for

neuromorphic computing

High requirements for material

redox activity

Redox potential, active group

density
[46-49]

Conformational

change

Molecular conformation

transition

Low threshold voltage,

good flexibility

Highly dependent on molecular

structure design

Conformational transition

energy barrier, molecular

alignment order

[50]

Multiple

mechanism

Controllable resistance

change via photoexcited
Multifunctionality High requirements for material

Light absorption wavelength,

photoelectric conversion

efficiency

[51-53]
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电极注入电子的能垒，优化了写擦除特性和数据读取能力，同时大幅提高了器件的耐久性，实现了目前报道

中最高的循环次数。该研究为提升 OTFs基忆阻器的性能以及 D-A型 OTFs的应用提供了新的思路。 

2.2    基于电荷转移机理

电荷转移是忆阻器阻变效应的核心机制之一，其本质是通过材料内部的电荷陷阱实现电阻变化。在外

加电场的驱动下，D-A体系中发生电荷重新分布，电子从给体向受体迁移，形成电荷再分配状态，从而增强分

子骨架间的电荷载流子传输能力，最终导致器件从高阻态（HRS）向低阻态（LRS）转变。当施加反向电场时，

电荷能够重新回到给体部分，使 D-A体系恢复初始状态，因此该过程具有良好的可逆性[43]。

Azulene由贫电子的七元 sp2 碳环和富电子的五元碳环组成，因其固有的氧化还原活性而被认为是新型

电子器件中极具潜力的结构单元。Zhao等[44] 采用液-液界面聚合策略，利用 Azulene构建了高性能 COF-Azu
薄膜，并将其成功应用于电子器件和神经网络领域。COF-Azu薄膜具有较低的开关电压（−0.50 V和+1.95 V）

并展现出稳定的电阻开关性能。基于电场诱导的分子内电荷转移效应，所制备的 Al/COF-Azu/ITO忆阻器表

现出典型的非易失性电阻开关行为。通过构建卷积神经网络（CNN）进行图像识别，经过 8个 epoch的训练后，

识别准确率达到了 80%，验证了其在神经形态计算中的应用潜力。

随着数据量的指数级增长，多级存储器的需求日益迫切。氟二维聚合物（F-2DP）薄膜因其在调控有机电

子器件电荷传输方面的优势，成为理想的研究体系。Liu等[45] 通过在骨架上不对称地引入氟原子，成功调控

了新型含氟 2DP 薄膜的结晶度和电荷转移过程（图 8）。通过席夫碱反应合成了 D-A结构的 2DP，并通过逐

步电荷捕获和转移过程实现了多级存储行为。该器件展示了三级存储特性，具有低阈值电压和清晰的电阻

状态区分，并在神经形态计算中实现了 86%的识别准确率，展示了其在类脑计算中的广阔应用前景。 

2.3    基于氧化还原机理

在外加电场作用下，含有氧化还原活性基团的材料能够通过电化学反应实现氧化态与还原态之间的可

逆转换。对于 2D OTFs而言，其氧化还原特性主要取决于结构中是否包含相应的活性单元。从单体设计的

角度来看，刚性结构单元因其稳定性优势，通常被优先用于构建结晶性有机薄膜。然而，开发基于柔性结构

单元的二维有机薄膜仍具有重要的应用潜力。Wu等[46] 通过引入柔性三苯胺的构建单元，在室温下通过界面
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图 7    质子化过程及其性能测试[42]

Fig. 7    Protonation process and its performance testing[42]
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聚合成功制备了大面积扭曲结构的亚胺连接 COF薄膜（图 9），这一方法有效解决了 COF微晶溶液加工性能

差的问题。通过动态共价化学调控热力学过程，可以将无定形薄膜转化为结晶薄膜，并基于  Al/TFPA-

TAPA/ITO 器件实现了忆阻开关特性。得益于 TFPA-TAPA薄膜独特的氧化还原特性，该仿生忆阻器能够模

拟人类的学习和记忆功能。此外，TFPA-TAPA薄膜是首例通过柔性基元构建的弱层间堆叠扭曲 COF薄膜，

为新型功能材料的开发提供了重要参考。

近年来，尽管 2D和 3D COF薄膜的研究在信息存储和神经形态计算应用领域已取得显著进展[47]，但针

对一维 (1D)COF的探索仍较为有限[48]。1D COF 在电子传输、电荷转移和离子导电性等方面可能表现出独特

的性质。Zhou等[49] 提出了一种利用 1D COF薄膜提高忆阻器性能的新方法（图 10）。合成的两种 1D COF薄

膜具有独特的结构和电子特性，并表现出典型的非易失性存储行为。通过在 COF-ODA薄膜上引入 TiO2 层，

可在 COF-TiO2 界面形成内置电场。同时，通过调控顺应电流，实现电阻状态的可控转换，器件展现出低开启

电压、高开关电流比和优异的稳定性，同时能够模拟神经突触行为，将其应用于人工神经网络（ANN）进行图

像识别，识别准确率达到 84.8%。该研究首次将 1D COFs应用于神经形态计算，为高密度存储和类脑计算提

供了新思路。
 

2.4    基于构象转变机理

有机忆阻器中的构象转变机制是指在电场刺激下，其分子构象可从无序态转变为有序的分子排列，为载
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图 8    单体和 2DP薄膜结构以及在高结晶 F-2DP薄膜系统中增强层间堆叠和层内电荷转移以实现高密度存储的策略[45]

Fig. 8    Monomer  and  2DP  thin  film  structures  and  strategies  to  enhance  interlayer  stacking  and  intralayer  charge  transfer  for  high-density
storage in highly crystalline F-2DP thin film systems[45]
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图 9    (a) ITO衬底上薄膜的存储器件结构和 AFM形貌；(b～d)器件的电流-电压特性；(e)抗性累积概率图；(f) 0.1 V恒定电压下

的 ON和 OFF状态电流；(g) 3 V开关脉冲下器件的耐久性能；(h)重现性以及开通电压和关断电压的分布[45]

Fig. 9    (a) Memristor structure and AFM morphology of thin films on ITO substrates；(b—d) Current-voltage characteristics of the device；
(e)  Resistance  accumulation  probability  plot； (f)  ON  and  OFF  state  currents  at  a  constant  voltage  of  0.1 V； (g)  Endurance  of  the
device at a 3 V switching pulse；(h) Reproducibility and distribution of turn-on and turn-off voltages[45]
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图 10    (a～c) 1D材料的制备过程示意图；(d) ITO/COF-ODA/TiO2/Ag阻变存储器器件的开关模型示意图[49]

Fig. 10    (a—c)  Schematic  diagram of  the  preparation  process  of  1D materials;  (d)  Schematic  diagram of  the  switching  model  of  ITO/COF-
ODA/TiO2/Ag resistive random-access memristor[49]
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流子提供了高效的传输通道，从而可以显著提升电导率。通过对聚合物分子结构的优化设计以及对构象转

变过程的调控，能够有效改善器件的阻变存储性能。Song等[50] 提出了一种通过调控有源层材料的构象转变

程度来可控调节器件的阻变行为的策略（图 11）。他们设计并制备了 2,5-双 (3-(9 H-咔唑-9-基)丙氧基)对苯

二甲醛 (TPAK)单体，其中两个咔唑基团通过柔性间隔基连接到对苯二甲醛的苯基主链。接下来，TPAK与

TAPB通过席夫碱反应合成了二维共价聚合物。在电场作用下，咔唑基团能够发生构象转变，通过调节不同

的顺应电流（ICC），可以精确控制构象转变的程度，从而在同一器件中实现低开启电压和超薄活性层条件下

的三种不同存储行为。此外，这种基于二维聚合物的存储器还表现出优异的柔韧性和热稳定性，使其在可穿

戴电子设备和高温环境应用中具有广阔前景。
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480 500

OFF state
ON state(DRAM)
ON state(FLASH)
ON state(WORM)

(a)

Ga-In 2DP
ITO

(c)

(b)

图 11    (a) Ga-In/2DP/ITO器件的原理图；(b)器件在不同的 ON和 OFF状态下的 UV-Vis光谱；(c)提出的构象变化记忆机制[50]

Fig. 11    (a) Schematic diagram of Ga-In/2DP/ITO devices; (b) UV-Vis spectra of the device in different “ON” and “OFF” states; (c) Proposed
memory mechanism of conformational change[50]

  
2.5    基于多重机理

光电忆阻器是一种前沿的光电子器件，结合了光电学和忆阻效应的特性。利用光激发电子运动产生电

流或电压变化，同时通过忆阻效应实现电阻值随信号的可控变化，模拟了生物神经突触的可塑性，从而完成

复杂计算任务。

Yang等[51] 通过将二维薄膜材料作为忆阻器的活性层材料，成功克服了传统有机光晶体管中由玻尔兹曼

分布所导致的亚阈值摆幅（SS）限制。通过将 COF忆阻器集成到光敏有机场效应晶体管（OFET）的源电极位

置，器件实现了 18 mV/decade的超低平均亚阈值摆幅（SS ave），远低于传统 OFET的 60 mV/decade玻尔兹曼

极限。此外，单晶体管一忆阻器（1T1R）架构显著提升了器件的光电性能，比传统有机光电晶体管（OPT）高出

4个数量级。Zhang等[52] 通过转移脱氢法成功制备了高结晶性的苯并咪唑连接铜 (Ⅱ)酞菁基共价有机框架

（BICuPc-COFs）薄膜，并利用其优异的电学和光学特性构建了宽带光谱光电突触器件（图 12（a～f））。这些薄

膜具有高达 0.218 S/m的电导率和从可见光到近红外光的宽带光吸收能力，因此成为理想的光电突触材料。

基于 BICuPc-COFs薄膜的器件能够模拟生物突触的多种行为，包括兴奋性突触后电流（EPSC）、从短时记忆

（STP）到长时记忆（LTP）的转变以及成对脉冲促进（PPF）现象。光刺激强度和频率对突触权重的调制能力进

一步证明了其在模拟生物学习和记忆过程中的潜力。Zhao等[53] 报道了一种在室温液-液界面聚合条件下合

成的光电双响应蒽基二维有机薄膜材料（COF-DaTp）。该薄膜用作光电突触器件的活性层，其光活性蒽基团

在 365 nm和 254 nm紫外光下发生可逆结构转变，从而调控薄膜导电性。基于 Al/COF-DaTp/ITO结构的器件

展现出双重光电调制特性，在光脉冲刺激下实现 32种不同的电导态，并在电压扫描和电脉冲下表现出历史依

赖的忆阻行为。通过构建人工神经网络模拟，该器件成功实现了对噪声手写数字的去噪与识别，并进一步应
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用于车牌信息的高效准确识别（图 12（g，h））。2D OTFs的出色导电性、高光吸收率、机械柔韧性和化学稳定

性，进一步提升了光电忆阻器的性能和可靠性。这些特性使其在光学存储、光敏传感以及模拟人类视觉（如

人脸识别、手势控制）等领域展现出广泛的应用潜力[54]。 
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图 12    （a～f）BICuPc-COFs 薄膜的光电特性（ΔPSC表示突触后电流的变化量，PPF表示成对脉冲易化）[52];（g）光电突触器件传

感与计算集成示意图[53];（h，i）光电突触装置进行图像去噪处理的示意图[53]

Fig. 12    (a—f) Photoelectric properties of BICuPc-COFs films（ΔPSC denotes the change in post-synaptic current, while PPF represents paired-
pulse facilitation）[52];  (g)  Schematic diagram of the integration of  sensing and computing of  photoelectric  synaptic  devices[53];  (h,  i)
Schematic diagram of image denoising by a photoelectric synaptic device[53]
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3    总结与展望

我们主要总结了 2D OTFs的合成方法及其在忆阻器中的应用研究进展。基于二维薄膜材料的忆阻器凭

借其几何超薄的结构、低功耗及卓越的电学性能，为后摩尔时代电子器件的革新开辟了新方向。通过溶剂热

法、界面聚合和电化学合成等技术，成功实现了高质量 2D OTFs的可控制备，并在低开启电压（低于 0.5 V）、

高开关电流比（大于 103）、多级存储（大于 4级）和突触可塑性模拟等方面取得了显著进展。尽管这些突破为

忆阻器的应用奠定了基础，其大规模商业化仍面临诸多挑战，如材料设计中长程有序和界面稳定性的不足，

制备工艺存在成本高、重现性差，器件性能优化方面耐久性与一致性的提升等问题，仍需持续探索。

为了实现更为优异性能的忆阻器，可以从以下几个方面进行优化：（1）2D OTFs需具备优异的溶解性，以

确保薄膜的均匀性和器件的高质量。通过引入亲水或疏水官能团，可优化材料在常见溶剂中的溶解性能，从

而拓展其应用范围。（2）2D OTFs需要具备天然的柔性和可拉伸潜力，通过分子工程可以进一步提升其机械

稳定性，为可穿戴电子设备和柔性电路提供新的设计思路。（3）有机材料在高温、高湿等恶劣环境下的稳定

性问题亟待解决。通过功能单体的选择或与稳定材料的复合，可显著提高材料的热稳定性、电学稳定性及环

境耐受性。

总之，基于 2D OTFs的忆阻材料在数据存储、神经形态计算及智能传感领域取得了突破性进展，该材料

结构多样且功能可调，因此在忆阻器领域的应用前景愈加广阔。在未来十年内，该材料有望实现从实验室到

产业化的跨越，为认知计算技术的发展注入全新动力。2D OTFs忆阻器的持续进步不仅推动了电子器件的革

新，更为人工智能、图像识别、光电传感及可穿戴设备等前沿领域带来革命性的变革。
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