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IV族元素锗材料由于具有电子和空穴迁移率高、禁带宽度小、与硅工艺相兼容等优势, 在低功耗高迁移

率场效应晶体管领域具有广泛的应用潜力, 相应的 Ge基金属-氧化物-半导体场效应晶体管 (MOSFET)技术

成为延续摩尔 (more Moore)和超越摩尔 (more than Moore)技术领域的前沿研究热点 . 面向高迁移率的 Ge

基晶体管制备, 高质量栅极氧化物工艺是关键. 而高介电常数的 Ge基栅极氧化物可以在提高栅控能力的同时,

有效降低器件栅极漏电, 提升器件的性能. 稀土系氧化物 LaLuO3 介电常数较高, 并且晶化温度高, 是制备 Ge

基MOSFET栅介质的优选方案. 本文通过磁控溅射技术制备 Ge基氧化物 LaLuO3 介质, 并系统研究了退火工

艺的气体种类、压强等氛围条件对Ge MOS栅电容特性的影响, 揭示了常压氧气氛围退火可以改善器件栅电容

迟滞现象, 但存在栅界面层厚度增大的问题; 通过进一步发展基于高压低氧含量 (0.1% O2)气体氛围退火技术,

在修复 LaLuO3/Ge界面缺陷并减少氧空位产生的同时, 实现了极低的等效氧化层厚度 (1.8 nm), 相应的 LaLuO3/

Ge MOS结构电容-电压曲线迟滞仅为 40 mV, 为 Ge MOSFET提供了高性能 LaLuO3/Ge栅极工艺方案.
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1   引　言

半导体器件小型化可以实现性能的稳步提升

以及成本的不断降低, 已持续推动集成电路产业按

照摩尔定律发展了数十年. 然而, 当器件尺寸减小

到亚微米级别后, 短沟道效应和栅极量子隧穿问题

已经成为制约性能提升的重要因素. 越来越多的新

材料 (例如 III-V族材料、锗 (Ge)材料、二维材料

等)[1–6]、新结构 (鳍式场效应晶体管 FinFET、纳米

线等)[7–9] 和新机理 (热发射级晶体管、隧穿晶体

管、负电容场效应晶体管等)[10–13] 被提出 . 其中 ,

IV族锗材料因为具有高电子和空穴迁移率而受到

广泛关注 [14–16]. 关于锗基金属-氧化物-半导体效应

晶 体管 (metal-oxide-semiconductor  field  effect

transistor, MOSFET)的研究包含了栅极堆叠结

构 (gate stack)、源漏工程、锗衬底制备等方面 [17–19].

其中, 栅极堆叠结构特别是栅介质厚度、栅介质/

锗界面质量直接影响 Ge MOSFET的栅极控制能

力以及器件稳定性, 进而影响器件基本的转移和输

出特性, 是 Ge MOSFET技术中最核心的瓶颈问

题之一.

前期, 氧化锗 (GeO2)作为 Ge的氧化物, 被广

泛应用于 Ge晶体管的栅极氧化物研究中 [20,21]. 然
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而, GeO2 材料热稳定性差、容易水解, 同时相应制

备的 GeO2/Ge 结构存在 GeO析出、氧空位缺陷、

GeO2 晶化等系列问题 [22–24]. 以及, GeO2 的介电常

数不高, 而在纳米尺寸 Ge基 MOSFET器件的制

备过程中, 采用高介电常数栅极氧化层对于实现高

栅控能力和低栅极漏电十分重要. 稀土系氧化物,

例如镧镥氧化物 (LaLuO3)具有较高的介电常数和

结晶温度 [25,26], 已被作为 Ge基栅极氧化物进行广

泛研究 [27–29]. 然而, LaLuO3 薄膜中存在的氧空位

缺陷 [30] 容易通过捕获载流子而带来器件阈值电压

偏移问题, 以及造成迁移率下降等一系列问题. 通

过对 LaLuO3 薄膜进行后退火处理可以有效改善

这一现象 [31,32], 特别是采用高压氧气氛围下的后退

火工艺可以实现 LaLuO3/Ge栅氧化层质量的提升.

但是高压氧气氛围下的后退火工艺容易在 LaLuO3
和 Ge界面处引入较厚的氧化锗, 直接限制等效氧

化层厚度 (equivalent oxide thickness, EOT)的微

缩化进程, 带来器件栅控能力的下降. 相应地, 高

质量超薄 LaLuO3/Ge栅极结构制备工艺对于高性

能 Ge基MOSFET技术发展具有重要支撑意义.

本文在磁控溅射生长 Ge基 LaLuO3 薄膜工艺

的基础上, 系统探索并研究了氮气、氧气以及氮氧

混合气体 (N2:O2 = 0.999∶0.001) 3种不同退火氛

围下 LaLuO3/Ge MOS结构电学特性的差异, 并

进一步比较了常压退火和高压退火工艺的影响规

律. 通过制备 Au/LaLuO3/Ge/Al结构的 MOS电

容, 本工作相应发展了基于高压低氧含量 (0.1% O2)

氛围退火技术,  可以在修复 LaLuO3/Ge界面缺

陷并减少氧空位产生的同时,  实现极低的 EOT

(1.8 nm), 以及迟滞电压仅为 40 mV的理想 LaLu

O3/Ge MOS结构 ,  为 Ge MOSFET提供了高性

能 LaLuO3/Ge栅极工艺方案. 

2   实验方法

锗基 LaLuO3 的制备采用 P型 Ge衬底, 晶面

方向是 (111), 掺杂浓度为 1×1016 cm–3, 具体工艺

流程和电容结构如图 1所示. 首先, 将 Ge衬底分

别使用丙酮、稀盐酸进行清洗, 去除表面颗粒物、

杂质和自然氧化层, 然后放入磁控溅射设备中, 抽

真空到 6×10–6 Pa. LaLuO3 薄膜采用纯度为 99.9%

的 2 in (1 in = 2.54 cm) La2O3 和 Lu2O3 靶材, 放

在两个射频溅射靶位上, 在真空腔体中共同溅射的

方式获得, 其中对 La2O3 靶材使用溅射功率 30 W,

Lu2O3 靶材使用溅射功率 40 W. 溅射时使用的氩气

流量为 20 sccm (1 sccm = 1 mL/min). 通过掠入

射 X射线反射 (grazing incidence X-ray reflection,

GIXRR; SmartLab, RIGAKU)方法测试薄膜厚

度, 通过 X射线光电子能谱测试仪 (X-ray Photo-

electron Spectroscopy, XPS; 日本电子 JPS9010)

测试薄膜成分. 由此获得的 30 nm LaLuO3 薄膜经

过 XPS测试 (如图 2所示 ),  La和 Lu的比例为

43∶57. LaLuO3 薄膜溅射完成后, 通过退火处理改

善薄膜质量. 退火氛围主要为氮气、氧气、低氧含

量氮氧混气等气体氛围, 退火时压强为 1个大气压

或者 50个大气压两种方式. 这里所使用的低氧含

量气体指的是氮气和含量为 0.1%的氧气. 在退火

处理后,  通过在 LaLuO3 上沉积金属 Au电极和

Ge衬底背面沉积金属 Al电极, 获得 Au/LaLuO3/

Ge/Al电容, 用于后续的电学性能 测试和分析.

Au电极采用圆形电极, 电极直径为 80 μm. 

 

·P型衬底清洗

·高真空下共溅射
1. 氛围: 氩气, 20 sccm

2. 靶材: La2O3; 功率: 30 W

3. 靶材: Lu2O3; 功率: 30 W

·退火 (600 C, 30 s)

1. 氛围: N2或O2或N2+1%O2

2. 压强: 1 atm或50 atm

·热蒸发Au为正面电极

·热蒸发Al为背面电极

Au

Ge

Al

LaLuO3

图 1    Au/LaLuO3/Ge/Al MOS电容制备工艺流程和器件

结构示意图

Fig. 1. Fabrication  process  and  device  structure  of

Au/LaLuO3/Ge/Al MOS capacitor.
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Fig. 2. XPS data and fitting peak curves for 30 nm LaLuO3
film by co-sputtering.

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 74, No. 9 (2025)    096801

096801-2

http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1


3   实验结果及讨论
 

3.1    氧气退火对 Ge 基 LaLuO3 电容电学
性能的影响

实验中采用磁控溅射装置在 Ge衬底上生长

10 nm LaLuO3 薄膜, 采用 N2, O2 以及低氧含量气

体 3种氛围条件进行退火, 退火温度为 600 ℃, 退

火时间为 30 s. 完成退火后, 对 3种退火工艺制备

的 LaLuO3 电容进行双向 C -V 变频扫描测试, 测

试频率变化范围为 1 MHz—1 kHz, 测试结果如图 3

所示.

图 3(a)中, 采用传统的 N2 氛围退火后, 电容

在测试电压从–2 V到 2 V扫描时的 C -V 曲线和

从 2 V到–2 V扫描时的测试曲线之间有较大的迟

滞, 且测试曲线的迟滞呈现逆时针方向. 这说明氧

化层仍存在着大量的 LaLuO3 薄膜氧空位缺陷相

关的空穴捕获中心 [30]. 图 3(b)中采用 O2 氛围退火

后, 由于 LaLuO3 薄膜中缺陷减少, 迟滞现象有所

改善, 但明显发现器件电容值变小. 这说明 LaLuO3
和 Ge界面处在退火后生成了较厚的 GeO2 层. 采

用低氧含量混合气体氛围退火的测试曲线如图 3(c)

所示, 器件迟滞电压得到有效降低, 但是仍然保持

较高的电容值. 从图 3中将 3种退火氛围下的测试

频率为 1 MHz的电容-电压曲线绘制到图 4(a)中

进行比较, 同时提取迟滞电压如图 4(b)所示. 可以

看出, 低氧含量混合气体氛围退火具有最好的电

容-电压曲线, 氧气退火对于减少 LaLuO3 薄膜中

的氧空位缺陷具有显著效果, 而低氧含量气体氛围

退火保持较高的电容值. 但是 10 nm LaLuO3 电容

在低氧含量气体氛围退火处理后仍然具有高达

0.3 V的迟滞.
 

3.2    两步退火工艺对 Ge 基 LaLuO3 电容
电学性能的影响

根据 O2 退火可以减小迟滞电压但会伴随较厚

界面层的现象, 本工作进一步设计了先氮气退火再
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图 3    10 nm LaLuO3/Ge MOS 电容在不同环境下退火的电容-电压曲线 (退火温度为 600 ℃, 时间是 30 s, 测试频率为 1 kHz—
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Fig. 3. The C -V curves of 10 nm LaLuO3/Ge MOS capacitors under different annealing atmosphere: (a) N2;  (b) O2;  (c) N2+0.1%

O2. The annealing temperature is 600 ℃ and time is 30 s, with frequency changing from 1 kHz to 1 MHz.
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氧气退火的两步退火工艺. 通过溅射 4 nm LaLuO3
并将薄膜在 N2 氛围下进行第 1次退火, 使用的退

火温度为 600 ℃, 退火时间为 30 s. 之后进行关键

的第 2次退火, 即在 O2 氛围下退火, 退火温度分

别设置了 500 ℃ 和 400 ℃ 两种条件, 退火时间为

1 min, 5 min和 10 min, 测试曲线如图 5所示, 测

试频率为 1 MHz. 从图 5可以发现, 400 ℃ 的氧气

退火对于电容-电压电学特性几乎没有改善效果,

而 500 ℃ 氧气退火则对于迟滞效应有改善效果.

但是进一步分析电容值, 可以发现 500 ℃ 氧气退

火仍然会增大 EOT, 因此仍然不利于获得超薄 EOT

的 LaLuO3/Ge电容.
  

C
a
p
a
c
it
a
n
c
e
/
(m

F
Sc

m
-

2
)

(a) N2 @ 600 C, 30 s+O2 @ 500 C

Gate voltage/V

-1.0 -0.5 0 0.5 1.0

0

0.5

1.0

1.5

2.0

1 min
5 min
10 min

O2 time

C
a
p
a
c
it
a
n
c
e
/
(m

F
Sc

m
-

2
)

(b) N2 @ 600 C, 30 s+O2 @ 400 C

Gate voltage/V

-1.0 -0.5 0 0.5 1.0

0

0.5

1.0

1.5

2.0

1 min
5 min
10 min

O2 time

图 5　采用两步退火处理后的 LaLuO3/Ge MOS电容的

CV曲线, 第 1步为 600 ℃ 下氮气退火 30 s , 第 2步为氧气

退火, 温度分别为 (a) 500 ℃ 和 (b) 400 ℃

Fig. 5. The C -V curves of LaLuO3/Ge MOS capacitors un-

der two-stage annealing procedure, the first step is anneal-

ing in N2 ambient for 30 s at 600 ℃ and the second step is

annealing in O2 ambient at (a) 500 ℃ and (b) 400 ℃. 

3.3    低 EOT 超薄 LaLuO3 电容制备

在 Ge基 GeO2 材料的研究中发现, 高压退火

对于抑制 Ge基 GeO2 薄膜中 Ge界面处的 GeO

的产生和析出具有显著效果 [33]. 因此, 本工作在

LaLuO3/Ge MOS器件制备工艺中进一步引入了高

压退火工艺. 通过在 Ge衬底上沉积 4 nm LaLuO3
后, 在 50个标准大气压下退火, 退火温度为 600 ℃,

时间为 30 s, 比较不同气体氛围对于器件电学特性

的影响. 图 6展示了测试频率为 1 MHz时不同退

火氛围的 LaLuO3/Ge MOS结构的电容-电压特性

曲线, 包括 LaLuO3/Ge MOS器件在常压氮气氛

围下、高压氮气氛围下以及高压氧气氛围下和高压

低氧含量 (0.1% O2)气体氛围下退火的电容-电压

曲线. 电容-电压曲线总体呈现逆时针迟滞特性, 这

主要与 LaLuO3 氧化层中存在的空穴捕获缺陷有

关. 从图 6可以发现, 高压氮气退火 (简记为 HPN)

和常压氮气退火 (简记为 N2)相比, MOS电容的

迟滞现象有所改善, 同时电容有效厚度 (capaci-

tance effective thickness, CET)保持不变. 高压氧

气退火 (简记为 HPO)后, 双向 C -V 曲线完全重

合, 说明栅电容几乎没有迟滞电压, 但其电容值也

最小, 验证了 LaLuO3/Ge界面处生成了较厚的界

面层. 与高压氧退火相比, 高压强、低氧含量气体

退火 (简记为 HPNO)在显著改善了氧化层质量

(无明显曲线回滞效应)的同时, 对MOS结构电容

值几乎没有影响, 即未增加MOS结构的 EOT. 此

外, 与高压氮气退火和常规氮气退火相比, 高压低

氧含量混合气体退火同样能够实现对栅结构中陷

阱的抑制. 因此, 相比较而言, HPNO样品兼具低

迟滞电压和高电容值, 体现出该结构优异的氧化层

质量和栅控特性.
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图 6    4 nm LaLuO3/Ge MOS 电容在不同环境下退火的

电容-电压曲线, 测试频率为 1 MHz

Fig. 6. The C -V curves of  4 nm LaLuO3/Ge MOS capacit-

ors under different annealing atmosphere at measuring fre-

quency of 1 MHz.
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图 7所示为不同退火情况环境下的 LaLuO3/

Ge MOS 电容的 CET和迟滞数据. 图 7更加直观

地展示了退火环境对 LaLuO3 材料的影响. 高压

纯氧气退火器件具有最小的迟滞电压, 但 CET增

大了~50%, 而高压低氧含量混合气体氛围退火

加工的 LaLuO3/Ge结构则具有更高的栅电容值,

相应具备更优异的栅控能力. 通过准静态法测试得

到的不同环境下退火的 LaLuO3/Ge MOS电容界

面态密度如图 7(b)所示. 可以发现高压退火 (包

括 HPN, HPNO和 HPO)的界面态密度 (Dit)都

比常压氮气退火低, 特别是高压低氧含量气体退火

和高压氧气退火后的 LaLuO3/Ge MOS 电容的界

面态密度低至 8×1011 eV–1·cm–2. 这说明高压低氧

含量气体退火工艺可以进一步优化制备的栅介质

质量.
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图 7　不同环境下退火的 LaLuO3/Ge MOS 电容的 (a) CET

和迟滞, 以及 (b)界面态密度 Dit 计算结果

Fig. 7. (a) CET and hysteresis and (b) Dit at Fermi level of

LaLuO3/Ge  MOS  capacitors  under  different  annealing  at-

mosphere.
 

本工作采用高压低氧含量气体退火所获得的

4 nm LaLuO3/Ge MOS结构的 C -V 特性如图 8

所示, 相应的 EOT约为 1.8 nm, 迟滞为 40 mV,

其界面态密度 Dit 低至 8×1011 eV–1·cm–2.
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图 8　采用高压低氧含量 (0.1%)气体退火后的 4 nm LaLuO3/

Ge MOS的电容-电压曲线

Fig. 8. The C -V  characteristics  of  4 nm  LaLuO3/Ge  MOS

capacitors  under  high  pressure  N2+0.1%O2  mixture  am-

bient.
  

4   结　论

本工作围绕 Ge MOSFET技术中具有显著发

展潜力的高介电常数 LaLuO3 栅介质工艺开展了

系统研究, 通过系列对比实验揭示了退火工艺的气

体种类、压强等氛围条件对 Ge MOS栅电容特性

的影响规律, 发现常压、高压氧气氛围退火工艺虽

然可以缓解器件栅电容迟滞问题, 但面临 EOT增

大的限制. 针对性地, 本工作进一步发展了高压低

氧含量混合气体 (N2:0.1% O2)退火工艺技术方法,

并基于系列 C -V 测试和 XPS测试结果证实了该

工艺方法可以获得高质量 LaLuO3/Ge栅 MOS结

构, 获得了等效氧化层厚度仅为 1.8 nm的超薄高

介电常数 Ge基栅氧化物. 本工作为制备具有高栅

控能力、低栅极漏电的 Ge MOSFET提供了直接

的栅工艺技术方案.

本研究得到东京大学鸟海明教授的悉心指导和大力支持.
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Abstract

Germanium material  holds  great  potential  applications  in  low-power,  high-mobility  field-effect  transistors

because of their advantages of high electron and hole mobility, narrow bandgap, and compatibility with silicon

CMOS technologies. The development of high-quality gate oxide processes is crucial in fabricating high-mobility

Ge-based transistors, especially those with high dielectric constant for superior gate control and preferable gate

stability.  Rare-earth  oxides  represented  by  LaLuO3  have  high  dielectric  constants  and  high  crystallization

temperatures,  making them potential  candidates for Ge-based metal-oxide-semiconductor field-effect transistor

(MOSFET)  gate  technology.  In  this  work,  a  germanium  (Ge)-based  oxide  dielectric  LaLuO3  is  fabricated

utilizing a p-type Ge substrate with a (111) crystal orientation and a doping concentration of 1×1016 cm–3, and

radio-frequency  (RF)  co-sputtering  2-inch  99.9%  La2O3  and  Lu2O3  targets.  Systematical  investigations  are

conducted to evaluate the effects of annealing process conditions on the characteristics of the LaLuO3/Ge MOS

gate  structure  under  three  specifically  designed  annealing  atmospheres,  i.e.  nitrogen,  oxygen,  and  a  nitrogen-

oxygen  mixed  gas  with  an  N2:O2  ratio  of  0.999∶0.001.  Meanwhile,  the  influence  of  annealing  pressure  is  also

explored. The results show that annealing in pure oxygen at atmospheric pressure can reduce the hysteresis of

gate  capacitance,  but  it  can  lead  to  the  formation  of

interface  layers.  Correspondingly,  annealing  technique

based  on  high-pressure  and  low-oxygen-content  (0.1%

O2) atmosphere is developed, which not only improves

the  LaLuO3/Ge  interface  quality  and  suppresses  the

oxygen  vacancy  generation,  but  also  achieves  an

extremely low equivalent oxide thickness (EOT) of 1.8 nm

and a hysteresis voltage of only 40 mV, resulting in an

ideal  LaLuO3/Ge  MOS  structure.  This  work  thus

provides  a  high-performance  LaLuO3/Ge  gate  process

solution for Ge MOSFETs.

Keywords: Ge-based  metal-oxide-semiconductor  field-effect  transistor,  gate  stack  process,  rare-earth  oxide,
high-k dielectric constant
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