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快速退火对 Ni-Al-O 栅介质结构和介电性能的影响 

李 曼 1, 刘保亭 1, 王玉强 2, 王宽冒 1 
 (河北大学 1. 物理科学与技术学院; 2. 电子信息工程学院, 保定 071002) 

摘 要: 采用反应脉冲激光沉积方法(PLD)分别在 n-Si(100)和 Pt/Ti/SiO2/Si(111)衬底上生长了 Ni-Al-O 栅介质薄膜, 
将样品在不同温度下进行快速退火处理. 通过 XRD 和 AFM 对其结构和表面形貌进行了表征, 利用 LCR 表和

Keithley 表对其介电性能和漏电流进行了研究. 结果表明, 样品经过 750℃退火后仍然保持非晶状态, 且样品的表

面平整, 均方根粗糙度小于 0.5 nm. 在 1 MHz 测试频率下, 由 Pt/Ni-Al-O/Pt 电容器测得的介电常数为 9.9. MOS 电

容器的电学测试显示, 700℃以上退火的样品有较高的电容值, 较低的漏电流密度. 研究表明, Ni-Al-O 薄膜是一种

有潜力的新型高 k 栅介质材料.  
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Effect of Rapid Thermal Annealing on Structural and Electrical Characteristics 
of Ni-Al-O Gate Dielectrics 

LI Man1, LIU Bao-Ting1, WANG Yu-Qiang2, WANG Kuan-Mao1 

(1. College of Physics Science and Technology, Hebei University, Baoding 071002, China; 2. College of Electronic and Infor-
mation Engineering, Hebei University, Baoding 071002, China) 

Abstract: The high-k Ni-Al-O gate dielectric films were deposited on Si (100) and platinized Si (111) substrates 
by reactive pulsed-laser deposition (PLD) at 400℃, and then annealed in a rapid thermal annealing furnace at vari-
ous temperatures ranging from 600℃ to 750℃. The structural and electrical properties of the Ni-Al-O films were 
investigated. It is found that Ni-Al-O thin film annealed up to 750℃ is amorphous and the root-mean-square 
roughness of the film is less than 0.5 nm. The dielectric constant of the film measured at the frequency of 1 MHz is 
determined to be 9.9 with Pt/Ni-Al-O/Pt structure. The capacitance and leakage current density of the film annealed 
above 700℃ are 135 pF and 7.0×10−7 A/cm2, respectively. The results indicate that the amorphous Ni-Al-O film is 
a promising candidate for high-k gate dielectric. 
Key words: high-k gate dielectric; Ni-Al-O thin film; reactive pulsed laser deposition 
 
 
 

 
 

随着金属−氧化物−半导体(MOS)场效应晶体管

尺寸的不断减小, 传统栅介质 SiO2 由于严重的漏电

问题而无法满足集成电路发展的要求[1-3], 高 k 材料

具有介电常数高的优点, 可以在保持栅电容密度不

变的情况下, 获得较大的物理厚度, 从而避免超薄

SiO2 栅介质隧穿电流过大的问题. 寻找一种新的高

k 栅介质材料来取代 SiO2 已经成为人们广泛关注的

焦点.  
在选择合适的材料取代 SiO2的探索中, Al2O3具有

优良的性能而备受关注. 它的禁带宽度大(Eg=8.8 eV), 
与 Si 接触时的导带偏移量为 2.8 eV, 价带偏移量为

4.9 eV, 在高温下与 Si 之间具有很好的热稳定性等

优点, 但是由于 Al2O3 的介电常数较小(仅为 8~10)
大大限制了其应用 [4-6]. 将两种或多种二元氧化物
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复合成多组分的氧化物薄膜, 可以避免单一氧化物

的缺点, 获得各方面性能优良的高 k 栅介质薄膜, 
成为当前高 k 材料研究的一种趋势. Auciello 等[4]报

道了将 TiO2混合到 Al2O3中形成 TixAl1−xOy, 不仅提

高了薄膜的结晶温度和介电常数, 而且减小了薄膜

的漏电流密度. NiO 的介电常数约为 30, 但是其禁

带宽度较小, 仅为 4eV. Lin 等[7]研究了 Li 和 Al 共掺

对 NiO 介电性能的影响, 发现样品经过高温退火后

呈现 NiO 和 NiAl2O4 共存的多晶结构, 在 1 MHz 的

测试频率下, 样品的介电常数高达几百甚至上千. 
虽然 NiO 和 Al2O3 的研究很多, 但是两者混合形成

非晶薄膜性能的研究却鲜有报道. 本课题组采用非

晶 Ni-Al 薄膜等金属间化合物作为 Cu 互连及 Si 基
铁电电容器集成的抗氧化阻挡层或扩散阻挡层[8-10], 
在此基础上, 本工作尝试在沉积 Ni-Al 薄膜时充入

适量的氧气, 制备 Ni-Al-O 薄膜. 本实验利用反应

脉 冲 激 光 沉 积 (PLD) 分 别 在 Si(100) 衬 底 和

Pt/Ti/SiO2/Si(111)衬底上生长了非晶 Ni-Al-O 薄膜, 
重点研究了快速退火(RTA)对样品结构和电学性能

的影响.  

1  实验 

采用反应 PLD 方法生长 Ni-Al-O 薄膜, 溅射靶

材是纯度为 99.999%的 Ni3Al 合金靶, 由于高温快

速退火过程中电介质和 Si 之间可能会发生反应生

成一层低 k 界面层, 无法准确确定薄膜的介电常数, 
所以选择 n-Si(100)(电阻率为 4~7 Ω cm)和 Pt/Ti/ 
SiO2/Si(111)作为衬底, 沉积前 Si基片经过以下清洗

过程: 分别在丙酮和酒精中用超声波清洗 10 min, 
然后在 10％HF 溶液中浸泡 10 min 以除去衬底表面

的氧化物, 之后用去离子水冲洗, 最后在酒精中用

超声波清洗 5 min 并用 N2吹干, 迅速放入沉积室内, 
待真空抽至 2.0×10−4 Pa 时, 在真空室充入 5 Pa 的

O2, 准备沉积. 实验采用 Lamdba Physik LPX200 
KrF 准分子激光器(波长为 248 nm, 脉宽约为 20 ns), 
沉积时激光脉冲能量为 200 mJ, 频率为 5 Hz, 靶材

距衬底距离为 4.5 cm, 衬底温度保持 400℃, 沉积时

间分别为 20 和 40 min. 为了保证薄膜的均匀性, 靶
材和衬底同时反向旋转. 得到的样品在O2气氛中分

别在 600、650、700 和 750℃快速退火 5 min. 最后

生长 Pt 上电极构成 Pt/Ni-Al-O(85 nm)/Pt 和 Pt/Ni- 
Al-O(43 nm)/Si 电容器, 电极面积为 9.62×10−4 cm2.  

采用 X 射线衍射仪 (XRD)和原子力显微镜

(AFM)对样品的结构和表面形貌进行表征 , 采用

Agilent E4980A LCR 表测试样品的介电性能, 采用

Keithley 2600 测试样品的电流−电压(I-V)特性.  

2  结果与讨论 

2.1  Pt/Ni-Al-O/Pt 电容器的结构和介电性能 
2.1.1  750℃高温退火样品的结构性能 

图 1(a)、(b)分别为 750℃高温退火 Ni-Al-O/Pt
和 Pt/Ti/SiO2/Si 基片的 XRD 图谱. 其中, 750℃退火

样品的 TiO2(101)峰是由于 Pt/Ti/SiO2/Si 基片中的 Ti
被氧化所致. 从图谱可以发现, 在 20o 到 70o 的扫描

范围内, 除了基片的衍射峰外, 没有出现薄膜的衍

射峰, 表明 750℃高温退火后样品仍保持非晶结构, 
故所有样品均为非晶薄膜.  
2.1.2  750℃退火处理后 Pt/Ni-Al-O/Pt 电容器的介

电性能 
图 2 为 750℃退火后 Pt/Ni-Al-O/Pt 电容器的介

电常数和介电损耗随频率的变化曲线. 图 2 显示, 

 

图 1  750℃高温退火 Ni-Al-O 薄膜的 XRD 图谱 
Fig. 1  XRD patterns of Ni-Al-O thin film after RTA at 750℃ 

 

图 2  750℃退火 Ni-Al-O 薄膜的介电常数和介电损耗随频

率的变化关系 
Fig. 2  Dielectric constant and loss of Ni-Al-O thin films after 
RTA at 750℃ as a function of frequency 
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样品的介电常数和介电损耗对频率有明显的依赖关

系, 当频率从 100 Hz 增大到 1 MHz 时, 样品的介电

常数从 15.75 下降到了 9.9, 其他研究者也发现了相

同的依赖关系[11]. 这可能是由于空间电荷极化引起

的. 在 Ni-Al-O 薄膜沉积或退火过程中, Ni-Al-O 薄

膜和底电极的界面处由于氧气钝化会出现电荷的积

累, 比如氧空位或其它缺陷. 当在电容器两端加电

场时, 载流子在电场的作用下运动, 结果可能在电

极-电介质的界面处形成势垒. 这些表面态会随着

频率改变而改变, 由此引起的介电常数也会随着频

率变化, 当频率增大时, 空间电荷极化的贡献减小, 
从而使介电常数减小.  

从图 2 也可以发现, 介电损耗随频率的增大先

减小后增大, 在 30 kHz 时达到最小值 0.041, 当频

率增大到 1 MHz时, 介电损耗增大到 0.146. 引起介

电损耗变化的原因有: (1)电极本身有限的电阻; (2)
在 Ni-Al-O 薄膜和电极之间存在势垒; (3)存在漏电

晶界[12]. 对于非晶薄膜来说, 电极本身的电阻和薄

膜与电极之间的势垒是引起介电损耗随频率变化的

原因 . 介电损耗随频率的变化趋势可以通过并联

RC等效电路模型来解释: 在低频时, 介电损耗主要

由并联电阻主导, 并联电阻引起介电损耗随着频率

的增大而减小; 在高频时, 电容部分发生变化, 介
电损耗的增加与较小串联电阻的出现有关. 介电常

数和介电损耗对频率的依赖关系在其它的薄膜中也

发现了相似的现象 , 比如 AlN[11]、 SrTiO3
[12]和

SnO2
[13]. 

2.2  MOS 电容器的形貌、介电和漏电性能 
2.2.1  高温退火样品的表面形貌 

图 3 为 750℃高温退火后 Ni-Al-O/Si 堆栈的表

面形貌图, 从图中可以看出, Ni-Al-O 薄膜的表面光

滑、平整, 且均方根粗糙度(RMS)小于 0.5 nm, 对于

其它退火温度的样品, 表面形貌类似.  
2.2.2  不同退火温度样品的高频 C-V 曲线 

不同温度退火处理后 Pt/Ni-Al-O/Si 电容器的高

频 C-V 曲线如图 4 所示, 从图中可以发现, 所有样

品具有典型的MOS结构行为, 其C-V曲线包括积累

区、耗尽区和反型层三部分. 650℃到 750℃退火的

样品, 根据平行平板电容器公式计算可得, 介电常

数大约为 7.2, 这个值要比通过Pt/Ni-Al-O/Pt电容器

得到的值小, 可能是由于界面层对电容器的影响造

成的. 600℃退火样品的 C-V 曲线在积累区急剧下降, 
Hensen[14]和 Wang[15]等也观察到相同的现象, 他们

归因于漏电流和串联电阻的影响. 实际上, MOS 结

构的电容不仅依赖于漏电流和串联电阻 ,  而且与 

 

图 3  750℃快速退火后样品的 AFM 图像 
Fig. 3  AFM image of the sample after RTA at 750℃ 

 

图 4  不同温度快速退火处理样品的高频 C-V 曲线 
Fig. 4  C-V curves of the samples after RTA at various tem-
peratures 
 
测试电压、频率、氧化物材料、厚度、界面态密度

等有关. 样品的退火温度可能直接影响材料的微观

结构和物理性能. 对于 600℃和 650℃的样品, 在正

电压下的漏电流虽然没有明显的区别, 但是, 应用

电导和电容所获得的串联电阻 , 在较高电压下

(>1V), 实验发现, 600℃退火样品具有最大的串联

电阻, 从而导致样品电容变化. 从图 4 中还可以发

现, 随着退火温度的升高, 平带电压逐渐减小, 表明

电介质内正的固定电荷减少, 这些固定电荷可能是

由于电介质内存在的氧空位引起的. 随着退火温度

的降低, C-V 曲线反型层部分的斜率减小, 表明界面

态密度增大. 并且随着退火温度的升高, 滞后现象

越来越明显(数据没有给出). 另外, Ni-Al 的抗氧化性

能研究表明[16], 具有阻变性质的NiO和Al2O3也可能

对输运性质有所贡献. 这些都有待于进一步研究. 
2.2.3  不同退火温度样品的 I-V 特性 

MOS 电容器的漏电流特性是表征其电学性能

的一个重要指标, 漏电流过大会导致强烈的热效应, 
不利于器件的应用. 图 5 为 3 V 偏压下不同温度退
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火后样品的 I-V 曲线 , 从图中可以发现 , 随着退火

温度的升高, 样品的漏电流密度逐渐减小, 在 1 V
偏压下, 600 ℃快速退火的样品其漏电流密度约为

8.5×10−6 A/cm2, 当退火温度为 750℃时, 样品的漏

电流密度减小了一个数量级(约为 3.7×10−7 A/cm2), 
漏电流密度的减小可能是由于随着退火温度的升高, 
样品内的陷阱电荷钝化和氧空位减少造成的. 另外, 
通过高频 C-V 曲线测试也可以发现高温退火的样品

陷阱电荷和氧化物电荷有一定的减少, 可以起到改

善漏电流的作用, 与 C-V 曲线测试结果一致. 

 

图 5  不同温度快速退火处理样品的 I-V 曲线 
Fig. 5  I-V curves of the samples after RTA at the various tem-
peratures 

3  结论 

采用反应 PLD 方法分别在 Si 和 Pt/Ti/SiO2/Si 衬
底上制备了高质量的Ni-Al-O栅介质薄膜, 样品经过

750℃高温快速退火后仍能保持非晶状态, 薄膜表面

平整, 均方根粗糙度小于 0.5 nm. Pt/Ni-Al-O/Pt 电容

器测试发现, 在 1 MHz 时, 样品的介电常数为 9.9. 
在 Si 基片上生长、700℃以上退火的样品有较高的

电容值和较低的漏电流密度. 上述研究结果显示非

晶 Ni-Al-O 薄膜是较好的高 k 栅介质候选材料.  
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