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非晶 SiCxOy薄膜的光致白光发射 
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摘  要：利用甚高频等离子体化学气相沉积技术制备不同 C 组分比例的非晶 SiCxOy 薄膜，研究了其光致发射特性。结果表

明：薄膜呈现强白光发射，随着薄膜中 C 组分比例由 23%增加至 34%，发光强度增强近 30 倍。薄膜的主要发光峰位均不依

赖于激发波长，薄膜的相结构以非晶富 C–SiCxOy相为主。结合薄膜的光致发光谱、X 射线光电子能谱和红外吸收光谱分析，

认为强白光发射主要源于薄膜中 Si–C 键相关的缺陷态和 C 相关氧空位缺陷发光中心，薄膜的光发射增强与薄膜中 C 相关化

学键合结构的变化密切相关。 
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Intense White Light Emission from Amorphous Silicon Oxycarbide Film 
 

SONG Jie, LIN Zhenxu, ZHANG Yi, HUANG Rui 
(School of Materials Science and Engineering, Hanshan Normal University, Chaozhou 521041, Guangdong, China) 

 

Abstract: Luminescent amorphous silicon oxycarbide (α-SiCxOy) films with different C concentrations were prepared via a 
high-frequency plasma enhanced chemical vapor deposition system. The fabricated α-SiCxOy films have an intense white 
photoluminescence (PL). It is indicated that the increase of C concentrations in the films from 23% to 34% increases the PL intensity 
by more than 30 times. The PL peak positions are independent of the excitation wavelengths. Based on the Raman spectra and Si 2p 
XPS spectra, the films are amorphous carbon-rich SiCxOy phase. According to the PL results and the analysis of the bonding 
configuration of the films, the enhanced PL is related to the reconstruction of C-related chemical bonds in the films. 
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与现有集成电路工艺相兼容的高效率硅基发

光材料的获取仍是实现硅基光互连的重要课题。

近十年来，研究人员通过构建不同体系硅基发光

材料(如 SiOx、SiNx 和 SiNxOy 等体系)，特别是利

用硅基低维结构、掺杂工程等途径，有效提高了

硅基材料的发光效率，并且观测到了光增益[1–7]。

然而，较低的器件发光效率仍限制其进一步的实

际应用。SiCxOy 薄膜由于具有超低介电常数和强

白光发射特性而备受关注[7–13]。此外，稀土离子(如

Tb、Eu 离子等)在 SiCxOy 基质的固溶度比 SiOx 基

质高，被认为是一种较为理想的稀土掺杂硅基介质

材料[14–16]。近年来，在白光发射的 SiCxOy 薄膜研

究中，Ding 等实现了非晶 SiCxOy 薄膜的光致和电

致强白光发射[9–12]。Gallis 等认为电子–空穴对在

Si−O−C/Si−C 键相关带尾态的辐射复合是 SiCxOy

薄膜白光发射的主要原因[10–13]。目前，对白光发射

的 SiCxOy 薄 膜 的 研 究 主 要 集 中 在 低 碳 的

SiCx(x<0.5)Oy 体系，而对于富 C 的 SiCx(x>0.5)Oy 薄膜

的光致白光发射特性的研究仍较少。 

在前期研究工作中，构建了基于 SiCxOy薄膜的 
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可调强光发射，并观察到其光增益特性[17–19]。在此

基础上，利用甚高频等离子体化学气相沉积技术，

制备不同 C 组分比例的 SiCxOy薄膜，研究其白光发

射特性。白光发射强度随着薄膜中 C 组分比例的提

高迅速增强，在室温下肉眼可以观察到薄膜很强的

白光发射。白光发射增强与薄膜中 C 相关化学键合

结构的变化密切相关。 

1  实验 

1.1  样品制备 

利用甚高频等离子体化学气相沉积技术，以

SiH4、CH4 和 O2 为反应源气体，在双抛本征 Si 单

晶和石英衬底上沉积厚度为 450 nm 的 SiCxOy薄膜。

CH4 和 O2 的流量分别保持在 10 和 1.2 sccm，SiH4

的流量分别为 5、3.5 和 2.5 sccm，对应薄膜编号为

样品 F1、样品 F2 和样品 F3。在制备过程中，射频

功率、反应气压和基底温度分别保持在 30 W，30 Pa

和 250 ℃。 

1.2  样品表征 

在室温下利用 Jobin Yvon fluorolog–3 型荧光光

谱仪测试薄膜的发光光谱，并通过 Edinburgh 

FLS1000 型稳态瞬态荧光光谱仪对薄膜的荧光衰减

曲线进行测量分析。利用 Shimadzu UV–3600 型分

光光度计测量薄膜的透射光谱用以计算其光学带

隙。利用 Thermo–VG Scientific ESCALAB 250 型 X

射线光子能谱仪(XPS)和 Shimadzu IRAffinity–1S 型

Fourier 变换红外吸收光谱仪(FTIR)对薄膜的 Si、C

和 O 组分和键合结构进行分析。利用 HORIBA 

LabRAM HR Evolution 型Raman 光谱仪对薄膜的微

结构进行表征。利用 XPS 能谱和 Raman 光谱对

SiCxOy薄膜的元素组分和微结构进行分析。 

2  结果与讨论 

表 1 为甚高频等离子体化学气相沉积技术制备

的 SiCxOy薄膜中的 Si、C 和 O 组分比随 SiH4流量

的变化关系曲线。由表 1 可知，随着 SiH4 流量由    

5 sccm 减少至 2.5 sccm，薄膜中 Si 和 O 组分比例由

40%和 37%分别减少至 31%和 34%，相反地，C 组

分比例由 23%增加至 35%。 

图 1a 为不同 C 组分比例 SiCxOy薄膜的 Si 2p 能

级 XPS 能谱。由图 1a 可知，所有薄膜的 Si 2p 能级

的特征峰峰位在 101.5 eV 附近，该峰处于 SiC 相

(100.8 eV)和 SiO2 相(103.2 eV)之间，表明所制备的

薄膜的相结构以富 C–SiCxOy相为主[20]。由图 1b 可

以看出，SiCxOy薄膜在波数 475 cm–1 附近可以观察

到展宽的 Raman 特征峰[21]，该峰对应于非晶硅团簇

的横向光学振动模，其峰宽反映材料中 Si–Si4 网络

的近程有序度。随着薄膜中 C 组分比例变大，该峰

逐渐变宽。此外，在波数 600 和 800 cm–1 附近存在

与非晶碳化硅相类同的弱 Raman 特征峰[22]。制备的

SiCxOy薄膜的结构主要以非晶结构为主，且 C 组分

比例的增大会加剧薄膜的无序化。薄膜的 Raman 光

谱中并未出现与无定形碳相关的特征峰，说明薄膜

中不存在碳量子点。 
 

表 1  SiCxOy薄膜中 Si、C 和 O 组分比例变化 
Table 1  Elemental atomic concentrations of SiCxOy films 

Sample No. Flow rate of SiH4/sccm x(Si)/% x(C)/% x(O)/%

F1 5.0 40 23 37 

F2 3.5 36 28 36 

F3 2.5 31 34 35 

x—Mole fraction. 

 

 
(a) Si 2p XPS spectra 

 
(b) Raman spectra 

图 1  SiCxOy薄膜的 Si 2p 能级 XPS 能谱和不同 C 组分比例

的 SiCxOy薄膜的 Raman 光谱 
Fig. 1  Si 2p XPS spectra and Raman spectra of the SiCxOy 

films with different C concentrations 
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图 2 为不同 C 组分比例的 SiCxOy 薄膜在氙灯

325 nm 波长激发下的光致发光光谱。从图 2a 可以

看到，SiCxOy薄膜样品 F1 在可见光波段 450~800 nm

表现出较强的光致发光特性，其中心峰位在    

~610 nm；随着薄膜中 C 组分比例逐渐增加，其发

光强度迅速增强，且发光谱中心峰位逐渐蓝移。当

薄膜中 C 组分比例提高至 35%，其发光强度增强近

30 倍。通过计算，薄膜的色坐标为(0.35, 0.39)，其

色温为 4 500 K 左右，位于色度图中白光区域。在

Xe 灯 325 nm 激发下，肉眼可以观察到薄膜很强的

白光发射，如图 2b 中插图所示。结合薄膜的元素组

分分析，认为白光发射的显著增强与 C 组分有着密

切的联系。 
 

 
(a) PL spectra 

 

(b) Chromaticity coordinates 

Inset shows the light-emitting photos of the F3 sample under an excitation 

wavelength of 325 nm from Xe lamp. 

图 2  不同 C 组分比例的 SiCxOy 薄膜的光致发光光谱和     
样品 F3 的 CIE 1931 色度图 

Fig. 2  PL spectra of the SiCxOy films with different C 
concentrations and CIE 1931 chromaticity 
coordinates of the F3 sample  

 

图 3a为 SiCxOy薄膜的光学带隙Eopt随薄膜中C

组分比例的变化。光学带隙由 Tauc 方程(αhν)1/2= 

B(hν–Eopt)计算得到，其中：hν和 α分别为光子能量

和与吸收谱相关的系数[23]。计算结果表明，随着薄

膜中 C 组分比例的逐渐提高，SiCxOy薄膜的光学带

隙 Eopt 由 2.45 eV 增大至 3.03 eV，在 SiCx体系中也

观察到类似的现象，这主要是由于薄膜中 Si–C 键含

量的增加造成其光学带隙展宽[24]。同时，也发现薄

膜的中心发光峰位能量值明显小于其光学带隙

Eopt，这说明薄膜的白光发射不是源于带带间电子–

空穴对的辐射复合。 

图 3b~图 3d为薄膜在不同波长激发下的光致发

光谱。由图 3b~图 3d 可知，所有 SiCxOy薄膜的发光

谱形及主要发光峰位均不依赖于激发波长，即不随

激发波长的变化而发生变化。这个特性与带尾态发

光模型完全不同，带尾态发光模型中发光谱的半高

宽随着激发波长的减小而逐渐增大[25]。 

图 4 为不同C 组分比例的 SiCxOy薄膜的荧光衰

减曲线，利用双指数函数模型对曲线进行拟合得到

薄膜的荧光寿命，拟合的方程式为： 

1 2
1 2

( ) exp( ) exp( )
t t

I t A A
 
 

   

其中：I0 为背底常数；τ1 和 τ2 为 2 个衰减过程的荧

光寿命；A1 和 A2 为 2 个衰减过程所占的比重[26]。

经过拟合计算可知，薄膜的平均荧光寿命均在 1 ns

左右，该寿命与文献[18]报道的 SiCxOy 薄膜缺陷态

发光的光子寿命相一致。结合以上对 SiCxOy薄膜的

微结构分析，认为薄膜的白光发射可能来源于内部

的缺陷态发光中心。 

为研究 SiCxOy 薄膜的白光发射来源，利用

FTIR 光谱分析薄膜的化学键合结构。图 5 为不同

C 组分比例的 SiCxOy 薄膜的 FTIR 光谱。由图 5 可

知，SiCxOy 薄膜样品 F1 在波数~785、~1 030 和~    

2 120 cm–1 附近存在 3 个明显的吸收特征峰信号，分

别对应 Si–C 键、Si–O–Si 键和 Si–H 键伸缩振动吸

收峰[26–27]。此外，薄膜在~1 250 和~2 800–3 010 cm–1

之间存在 2 个分别对应于 Si–CH3 键和 C–H 键的伸

缩振动吸收峰[27–28]。随着薄膜中 C 组分比例的逐

渐提高，Si–C 键伸缩振动吸收峰强度逐渐增强，

相反地，Si–H 键伸缩振动吸收峰强度显著减弱，

这主要是由于 Si–C 键结合能大于 Si–H 键。通过

比较图 2 和图 5 可以发现，薄膜的白光发射强度

和 Si–C 键伸缩振动吸收峰强度均随薄膜中 C 组分

比例的提高而增大，这种相同的演变趋势说明薄

膜发光增强与薄膜中 C 相关化学键合结构的变化

有着密切的关系。在前期研究中，也观察到类似
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结果，认为富 C–SiCxOy 薄膜的发光谱中的黄绿光

发射主要来自于薄膜中 Si–C 键相关的缺陷态发光

中心[17]，其峰位的蓝移源于薄膜中 Si–C 键含量的

增加而造成其光学带隙变大所致。此外，由于 O

组分比例较小，富 C–SiCxOy 薄膜的组分偏离标准

化学配比，薄膜中易形成氧空位缺陷。Gallis 等认

为非晶 SiCxOy 薄膜的蓝光发射主要源于 C 相关氧

空位缺陷发光中心[29]，从而解释了富 C–SiCxOy 薄

膜的蓝光发光强度随着 C 组分比例的提高而显著  

增强。 

 

     
(a) Tauc plot                                                       (b) PL(F1) 

     
(c) PL(F2)                                                        (d) PL(F3) 

图 3  SiCxOy薄膜的 Tauc 关系与光学带隙 Eopt 和不同激发波长激发下不同 SiCxOy薄膜的发光光谱 
Fig. 3  Tauc plot of the SiCxOy films with different C concentrations and PL peak energy versus the excitation wavelength for 

different SiCxOy films 
 

 

图 4  不同 C 组分比例的 SiCxOy薄膜的荧光衰减曲线 
Fig. 4  PL decay traces of the SiCxOy films with different C 

concentrations 

 

图 5  不同 C 组分比例的 SiCxOy薄膜的 FTIR 光谱 
Fig. 5  FTIR spectra of the SiCxOy films with different C 
concentrations 
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3  结论 

利用甚高频等离子体化学气相沉积技术在

250 ℃下制备不同 C 组分比例的非晶富 C–SiCxOy  

薄膜。 

随着薄膜中 C 组分比例由 23%提高 34%，其发

光强度增强 30 倍，在室温下肉眼可以观察到薄膜很

强的白光发射。结合薄膜的光致发光光谱、XPS 能

谱和 FTIR 光谱结果分析，认为其强白光发射主要

源于薄膜中 Si–C 键相关的缺陷态和 C 相关氧空位

缺陷发光中心，薄膜的光发射增强与薄膜中 C 相关

化学键合结构的变化密切相关。 
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