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摘要： 有机-无机杂化锰卤化物是一种理想的窄带绿光材料，但其封装的 LED 器件在点亮后快速衰减，导致无

法应用。本文报道了一种有机-无机杂化锰卤化物（1-mPQBr）₂MnBr₄（1-mPQ=1-甲基哌嗪，1-C5H12N2），并展示

其封装 LED 的良好光输出稳定性。此外，针对发光弱的问题提出了优化的蒸发合成法和金属离子掺杂方法，

其中掺杂 10%Li 的样品表现出最高的发光强度，与传统蒸发法相比提升了 28%。研究发现，改进蒸发法提高

了材料对蓝光的吸收；离子替代法改变了晶格结构，提升了发光强度。由（1-mPQBr）₂MnBr₄封装的白光 LED 色

域覆盖范围达到 106% NTSC，在 10 mA 的驱动电流下，光效 112 lm/W。该发现为有机-无机杂化锰卤化物在高

色域显示领域的应用打开了大门。
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Abstract： Organic-inorganic hybrid manganese halides are ideal narrow-band green light materials， but their en⁃
capsulated LED devices rapidly degrade after being lit， making them unsuitable for applications.  This paper reports 
on an organic-inorganic hybrid manganese halide， （1-mPQBr）₂MnBr₄， and demonstrates the good light output stabili⁃
ty of its encapsulated LED.  In addition， to address the issue of weak luminescence， optimized evaporation synthesis 
methods and metal ion doping techniques have been proposed.  Among these， the sample doped with 10% Li exhibit⁃
ed the highest luminescence intensity， which was a 28% improvement compared to the traditional evaporation meth⁃
od.  This study found that the improved evaporation method enhanced the material’s absorption of blue light； the ion 
substitution method altered the crystal structure， thereby increasing the luminescence intensity.  The white light LED 
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encapsulated by （1-mPQBr）₂MnBr₄ has a color gamut coverage of 106% NTSC， with a luminous efficacy of 112 lm/
W at a drive current of 10 mA.  This discovery opens the door for the application of organic-inorganic hybrid manga⁃
nese halides in the field of high-color-gamut displays.

Key words： organic-inorganic metal halides； green phosphors； photoluminescence； LED applications

1　引 言

在高色域显示领域中，符合人眼灵敏度的绿

色荧光粉对 LED 的色域范围和发光效率有着重

要影响，因此获得具有~520 nm 中心发射波长和

窄带发射特性的绿色荧光粉是实现高色域显示的

重要条件 [1-3]。目前，唯一的商业化绿色荧光粉

β-sialon∶Eu²⁺因其高达 96. 5% 的内量子效率受到

市场的青睐，但 540 nm 的中心发射波长、较大的

半高宽（~55 nm）和复杂的制备过程，限制了其在

高色域显示领域更广泛的应用 [4]。因此，寻找能

够更好地满足高色域显示要求的绿色荧光粉迫在

眉睫。有机 -无机杂化锰卤化物绿色荧光粉中

Mn²⁺离子的 d-d 跃迁可以产生~520 nm 的中心发

射波长，且半高宽较窄（25~55 nm），有机阳离子

增大了 Mn-Mn 间距，使作为发光中心的 Mn²⁺离子

拥有接近 100% 的内量子效率，这些特性使有机 -

无机杂化锰卤化物在高色域显示技术中具有显著

的优势。

开发具有优异稳定性的有机 -无机杂化锰卤

化物荧光粉是当前研究的热点 [5]。例如，Wu 等在

2022 年报道了一种有机 -无机杂化锰卤化物荧光

粉（TTPhP）2MnCl4，实现了在 190 ℃下的零温度猝

灭 [6]。 Zhou 报道的 BTA2MnBr4 内量子效率达到

89. 91%，在低于 150 ℃时没有观察到明显的热猝

灭现象 [7]。Zhang 等在 2023 年合成的（MTP）2Mn⁃
Br4荧光粉拥有 99. 5% 的内量子效率，在 120 ℃时

仍保持室温下初始发光强度的 94. 4%[8]。然而，在

对 BTA2MnBr4 绿色荧光粉进行研究的过程中 [9-10]，

我们注意到 LED 器件在点亮后发光强度快速衰

减，而此时的工作温度未达到荧光粉的理论热猝

灭温度，其发光强度却出现了明显下降。这一发

现说明有机 -无机杂化锰卤化物荧光粉的稳定性

并不完全等同于其在 LED 中的稳定性，由于 LED
封装与使用环境（如湿度、温度、电场）会带来新的

变量，开发封装后仍能保持稳定性的材料体系是

推动显示技术落地的核心挑战。

本文报道了一种有机 -无机杂化锰卤化物

（1-mPQBr）2MnBr4，该材料在封装成为 LED 后也

拥有良好的光输出稳定性，且具有~520 nm 的发

射峰和~40 nm 的半高宽，符合高色域显示技术的

预期 [11]。我们通过改进制备工艺和掺杂其他金属

离子（In、Mg、Li 和 Ba）成功地提高了材料的发光

强度 [12-15]。使用显微镜、XRD、EDS、红外光谱对其

结构进行了表征；通过光激发和发射光谱、漫反射

光谱及荧光衰减曲线等手段对其发光性能进行了

研究。

2　实 验

2. 1　样品制备

使 用 的 实 验 原 料 为 1- 甲 基 哌 嗪（1-mPQ，

98%）、HBr（49%）、MnBr2·4H2O（98%）、H₃PO₂
（50%）、In2O3（分析纯）、MgO（98%）、Li2CO3（分析

纯）、BaO（分析纯）。使用传统蒸发法合成（1-

mPQBr）2MnBr4，如图 1（a）所示，将量比为 2∶1 的 1-

mPQ 与 MnBr2·4H2O 加入过量的 HBr 与 H3PO2 比
例为 3∶1 的溶液中，在加热搅拌器中水浴加热和

搅拌直至样品蒸干产生黄绿色粉末，洗涤与干燥

后获得最终产物。

改进蒸发法实验步骤如下：在 N₂环境中，通

过分液漏斗将 1-mPQ 缓慢滴加至溶解了 MnBr₂·
4H₂O 的过量 HBr 与 H₃PO₂（比例为 3∶1）的混合溶

液中，同时进行水浴加热和搅拌。反应过程中，使

图 1　（a）传统蒸发法示意图；（b）改进蒸发法示意图

Fig. 1　（a）Schematic diagram of the traditional evaporation 
method. （b）Schematic diagram of improved evapora⁃
tion method

952



第  6 期 孙逸群， 等： 一种提升 LED 光输出稳定性的有机-无机锰卤化物及其亮度优化

用导管将挥发的 HBr 通入 NaOH 溶液进行吸收。

反应完成后，缓慢蒸发直至样品蒸干，生成黄绿色

粉末。洗涤与干燥后，获得最终产物（1-mPQBr）₂- 
MnBr₄。

掺杂其他金属元素元素时将改进蒸发法中

MnBr₂·4H ₂O 更改为量比为 x%的掺杂金属原料

（In2O3、MgO、Li2CO3、BaO）与量比（1-x）%的 MnBr₂·
4H₂O。

2. 2　样品表征

使用德国 BrukerD8 品牌的粉末 X 射线衍射

仪，在 40 kV 电压和 30 mA 电流条件下，采用铜靶

辐射源和 Kα1（λ=0. 154 06 nm）辐射线，测得样品

的 X 射线衍射图（XRD）。使用日本生产的 S-4800
型 能 谱 仪（EDS）分 析 样 品 的 元 素 组 成 。 通 过

CARY630 仪器在 300～1 000 cm-1 范围测定样品

的傅里叶变换红外光谱（FT-IR）。借助于岛津

（日本）的 UV-3600 plus UV-Vis-NIR 分光光度计

及其积分球获取漫反射光谱。使用 PLS900 设备

获取样品的发光和激发光谱。采用 450 nm 激光

器配合 HMS600E 控温平台进行温度特性测定。

借助于一套光学参量振荡器系统发射的脉冲激

光和 Tektronix 电子示波器，测定荧光衰减曲线

以获取样品的荧光寿命。利用 HAAS2000 光电

测量系统及其配套的精密直流温流稳压电源、

LED 夹具和积分球，进行封装 LED 的光电性能

测试。

3　结果与讨论

3. 1　改进制备工艺

在传统蒸发法中，1-mPQ 与 HBr 反应剧烈，不

利于晶体生长；1-mPQ 在空气环境中易发生氧化

反应，产生不发光的未知杂质。因此，我们对实验

装置进行了改进，如图 1（b）所示。首先，实验前

向三颈烧瓶中通入 N2构建密闭反应环境，减少 1-

mPQ 与空气的接触 [16]。其次，通过分液漏斗缓慢

滴加 1-mPQ 以控制反应速度。此外，使用导管将

反应过程中挥发的 HBr 通入 NaOH 溶液进行吸

收，减少对环境的污染。

图 2（a）展示了（1-mPQBr）2MnBr4 的晶体结构

图。该化合物属于正交晶系，Mn 原子与 4 个 Br原
子配位形成一个孤立的 [MnBr₄]²⁻四面体。四面体

图 2　（a）（1-mPQBr）2MnBr4的晶体结构示意图；（b）传统蒸发法制备晶体的显微镜照片；（c）改进蒸发法制备晶体的显微

镜照片；（d）传统蒸发法和改进蒸发法制备晶体的 XRD 图；（e）传统蒸发法和改进蒸发法制备晶体的 FT-IR 图；（f）传

统蒸发法和改进蒸发法制备晶体的漫反射图与激发光谱

Fig. 2　（a）Schematic diagram of the crystal structure of （1-mPQBr）2MnBr4. （b）Microscope images of crystals prepared by the 
conventional evaporation method. （c）Microscope images of crystals prepared by the improved evaporation method. （d）
XRD patterns of crystals prepared by the conventional and improved evaporation methods. （e）FT-IR spectra of crystals 
prepared by the conventional and improved evaporation methods. （f）Diffuse reflectance spectra and excitation spectra of 
crystals prepared by the conventional and improved evaporation methods
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被游离的 Br⁻和[C₅H14N₂]⁺分子包围，整体呈现出零

维（0D）结构 [16-18]。图 2（b）、（c）分别显示了通过传

统蒸发法和改进蒸发法制备的（1-mPQBr）2MnBr4
样品在 100 倍显微镜下的粉末形貌。两种方法制

备的样品在蓝光激发下表现出明亮的绿光发射，

呈现出长约 100 µm、直径约 30～50 µm 的棒状结

构。图 2（d）为传统蒸发法和改进蒸发法制备的

（1-mPQBr）2MnBr4样品的 XRD 图。样品晶格参数

a = 0. 827 2 nm，b =1. 598 2 nm，c =1. 748 9 nm。

由图中可知，合成样品的特征衍射峰与标准卡片

相匹配，表明成功合成了纯相（1-mPQBr）2MnBr4。
优化实验提升结晶度，使 15. 34°与 23. 42°峰相对强

度增强[19]。图 2（e）为传统蒸发法和改进蒸发法制备

的（1-mPQBr）2MnBr4样品的 FT-IR图。3 380 cm-1附

近的宽峰属于 N—H 伸缩峰。在 3 050~2 930 cm-1

范围内的峰归属于 CH2和 CH3对称和不对称伸缩

振动，而在 1 410 cm-1 附近的峰归属于 C—H 弯曲

振动。此外，在近 1 620 cm−1处的强信号表明不对

称的 NH3+形变 [20]。从光谱中可以看出，两种制备

工艺制备的样品特征峰位置相同，证实两种方法

制备的样品有机部分化学组成相同。图 2（f）为传

统蒸发法和改进蒸发法制备的（1-mPQBr）2MnBr4
样 品 的 激 发 光 谱（Photoluminescence excitation 
spectroscopy，PLE）与漫反射谱。PLE揭示了与 Mn²⁺
离子相关的电子跃迁，具体对应于从 6A₁基态到 4A₂
（F）、4T₁（F）、4T₁（P）、4E₁（D）、[4A₁（G），4E₁（G）]、4T₂
（G）和 4T₁（G）的激发态 [21]。两种方法制备的样品

具有相同的吸收峰，Mn²⁺离子的吸收光谱在 350～
400 nm 的紫外区域和 420～490 nm 的蓝光区域与

PLE 中的主要峰一致，通过与标准漫反射样品硫

酸钡进行比较，改进蒸发法制备的样品对蓝光的

吸收强度高于传统蒸发法制备的样品。

图 3 展示了（1-mPQBr）2MnBr4 荧光粉的发射

光谱（Photoluminescence，PL）。在蓝光激发下，

（1-mPQBr）2MnBr4荧光粉在 514 nm 处展现出强烈

的绿色发射峰，其半高宽为 40 nm。通过对比两

种不同合成方法所得样品，改进蒸发法的光致发光

量子产率（Photoluminescence quantum yield，PLQY）
达到 70. 4%，相较于传统蒸发法 60. 7% 的 PLQY
提高了 16%，其半峰宽与发射峰位置基本不变。

根据 XRD 图与漫反射光谱的分析结果，亮度提升

源于改进蒸发法提高了产物结晶度，增强了对蓝

光的吸收能力。

3. 2　通过掺杂提高亮度

图 4（a）～（d）分别展示了掺杂 In、Mg、Li 和
Ba 后的（1-mPQBr）2MnBr4 晶体的微观形貌。从

这四幅图中可以看出，掺杂 In、Mg、Li、Ba 的样品

结构变化较大，由原本的柱状结构生长变粗为

椭圆形或圆形，这可能是由于掺杂离子引入的

晶格应力、生长动力学改变等因素共同作用的

结果。

图 4（e）为掺杂不同元素后（1-mPQBr）2MnBr4
样品的 XRD 图（图中使用 Undoped 代指改进蒸发

法制备的样品）。由图中可知，掺杂后的样品衍射

峰与标准卡片的峰位相匹配，证明掺杂后样品仍

为纯相，没有改变原基底结构。衍射峰相对强度

的变化可能是样品形貌发生变化引起的，峰位移

动说明掺杂的金属元素占据了原来 Mn 所处的格

点导致晶格常数改变 [7, 22]。其中，掺杂 In 的样品晶

格基本不变，掺杂 Mg、Li的样品发生晶格收缩，掺

杂 Ba 的样品晶格扩张。而在四配位结构下，Mn²⁺
与 In³⁺的离子半径约为 0. 076 nm，Mg²⁺的离子半径

约为 0. 072 nm，Li⁺的离子半径约为 0. 060 nm，Ba²
⁺的离子半径约为 0. 136 nm，这与 XRD 图展示的

晶格变化相匹配。图 4（f）为掺杂不同元素制备的

（1-mPQBr）2MnBr4样品的 FT-IR 图，从图中可以看

出，掺杂后样品的特征峰位置并未发生变化，证明

掺杂过程未改变样品的有机部分化学构成。图

4（g）为掺杂不同元素后（1-mPQBr）2MnBr4 样品的

漫反射光谱。从图中可以看出，吸收峰的位置与

展宽未发生变化，掺杂过程对样品的吸收性能没

有显著影响。

图 5（a）为无掺杂（1-mPQBr）2MnBr4 样品的

图 3　传统蒸发法和改进蒸发法（1-mPQBr）₂MnBr₄荧光粉

的发射光谱

Fig. 3　The emission spectra of （1-mPQBr）₂ MnBr ₄ phos⁃
phor of the traditional and improved evaporation 
methods
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元素分析（EDS），其中 C、N、Br、Mn 的 Kα 线能量

值分别为分别约为 0. 277 keV、0. 392 keV、1. 51 keV
和 11. 92 keV、5. 887 keV。图 5（b）、（c）分别在

3. 29 keV 和 4. 46 keV 位置检测到了 In 和 Ba 元

素特征峰，证明已成功掺杂。 Li 元素的相对原

子质量较低，其信号强度较弱，因此未能在样品

中检测到 Li 元素的特征峰。此外，Mg 元素的特

征峰与 Br 元素的特征峰重叠，导致 Mg 的特征峰

在 EDS 中也无法清晰显示。

图 6（a）～（d）分别展示了在掺杂不同浓度的

In、Mg、Li 和 Ba 时，（1-mPQBr）2MnBr4 样品亮度的

变化情况。其中，掺杂 In、Mg、Li和 Ba 的样品中发

光强度最强的分别为掺杂浓度 3%、4%、10% 和

20%，PLQY 分 别 为 72. 2%、73. 5%、77. 7% 和

74. 6%，相较传统蒸发法发光强度分别提升了

19%、21%、28% 和 23%。由图中可知，随着掺杂

浓度的增加，发射峰位置与半峰宽基本保持不变，

而样品的发光强度在达到一定浓度前持续增强，

超过这一浓度后则逐渐下降。这表明掺杂浓度对

样品的发光性能具有显著影响，且存在一个最佳

掺杂浓度范围 [23]。

通常而言，Mn 基有机 -无机杂化金属卤化物

的发光亮度提高的原因是掺杂其他金属离子减少

了浓度猝灭现象和优化了电 -声子耦合。在其他

离子掺杂浓度较低时，锰离子之间的距离较近，能

量传递过程中发生浓度猝灭现象，即过多的发光

中心聚集在较短的距离内，相互之间的非辐射能

量转移增多，从而降低了发光效率；当掺杂其他离

图 4　（a）～（d）掺杂 In、Mg、Li 和 Ba 后的（1-mPQBr）₂MnBr₄晶体显微照片；（e）掺杂 In、Mg、Li 和 Ba 后（1-mPQBr）₂MnBr₄晶
体 XRD 图；（f）掺杂 In、Mg、Li和 Ba后晶体傅里叶变换红外光谱（FT-IR）；（g）掺杂 In、Mg、Li和 Ba后晶体漫反射光谱

Fig. 4　（a）-（d）Micrographs of （1-mPQBr）₂MnBr₄ crystals doped with In， Mg， Li， and Ba. （e）XRD patterns of （1-mPQBr）₂MnBr₄ 
crystals doped with In， Mg， Li， and Ba. （f）FT-IR spectra of crystals doped with In， Mg， Li， and Ba. （g）Diffuse reflec⁃
tance spectra of crystals doped with In， Mg， Li， and Ba

图 5　（a）无掺杂样品 EDS 能谱图；（b）掺杂 In 样品 EDS 能谱图；（c）掺杂 Ba样品 EDS 能谱图

Fig. 5　（a）EDS spectrum of the undoped sample. （b）EDS spectrum of the sample doped with In. （c）EDS spectrum of the sam⁃
ple doped with Ba
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子浓度过高时，作为发光中心的锰离子浓度降低，

实际发光中心的数量减少，发光强度也随之降低。

这是因为高浓度的掺杂元素部分替代了锰离子，

导致锰离子在晶格中的浓度减少 [24-25]。图 6（e）为

所有样品在发光强度最高时的掺杂浓度对比，掺

杂 10%Li的样品具有最高的发光强度。

图 7 展示了无掺杂（1-mPQBr）2MnBr4 样品与

掺杂不同浓度的 In、Mg、Li 和 Ba 样品的荧光寿命

变化情况。基于单指数拟合，确定了发光衰减时

间公式如下：

I = Ae- t
τ  ， （1）

I 为样品的荧光强度，A 是常数，τ 为衰减寿命。所

有样品的荧光寿命均在 µs 量级范围内，其中未掺

杂样品的荧光寿命为 257 µs，掺杂 In、Mg、Li 和 Ba
样品的荧光寿命分别为 264 µs、252 µs、255 µs 和
254 µs。从图 7 中可以看出，掺杂不同浓度的 In、
Mg、Li 和 Ba 后，样品的荧光寿命基本不随 Mn2+浓

度的变化而改变，这证明 Mn2+的相邻发光中心之

间存在相当弱的能量转移 [26-27]。

为了探究（1-mPQBr）2MnBr4 荧光粉在实际

应用中的表现，我们使用（1-mPQBr）2MnBr4、绿色

商业荧光粉 β-SiAlON 与另一种同类型的有机 -无

机杂化金属卤化物绿色荧光粉 BTA2MnBr4，三种

荧光粉性能参数如表 1所示，将三者在 460 nm的蓝

光芯片上进行封装并进行对比[28]。三者在 100 mA
电流下持续工作 24 h，每隔 1 h 记录一次光谱，结

果如图 8（a）～（c）所示。

LED 中绿色荧光粉发光强度在不同老化时间

下的变化情况如图 8（d）所示，由图中可知，商业

荧 光 粉 β-SiAlON 的 发 光 强 度 基 本 保 持 不 变 ，

BTA2MnBr4 的发光强度在 24 h 内下降了 75%，（1-

mPQBr）2MnBr4 的发光强度在实验过程中出现了

图 7　无掺杂样品与掺杂不同浓度的 In、Mg、Li 和 Ba 样品

的寿命衰减曲线

Fig. 7　Lifetime decay curves of the undoped sample and 
samples doped with different concentrations of In， 
Mg， Li， and Ba

图 6　（a）～（d）掺杂不同浓度的 In、Mg、Li和 Ba 样品发射光谱，插图为发光强度；（e）～（f）掺杂 In、Mg、Li和 Ba 发光强度最

高的样品激发光谱与发射光谱

Fig. 6　（a）-（d）Emission spectra of samples doped with different concentrations of In， Mg， Li， and Ba， with insets showing the 
luminescence intensity. （e）-（f）Excitation and emission spectra of the samples with the highest luminescence intensity 
when doped with In， Mg， Li and Ba
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先增强后下降的情况，该现象与图 8（e）所示的

BTA2MnBr4 与（1-mPQBr）2MnBr4 的温度依赖曲线不

符。在升温过程中，BTA2MnBr4与（1-mPQBr）2MnBr4
样品的发光强度随着温度的升高先升高后降低，

而通过红外热像仪测温可知电流为 100 mA 时

LED 工作温度为 64. 5 ℃，未达到两种材料热猝

灭的温度。若按照温度依赖曲线，两种材料的发

光强度均上升，由此可知样品的稳定性与样品在

LED 中的稳定性不符，根据文献推测，光强增强

是因为温度升高激活材料中浅能级陷阱，释放更

多自由载流子并提升激子解离效率，同时载流子

迁移率随温度升高，缩短了非辐射复合时间 [29-30]；

然而，持续工作下电场驱动的卤素离子迁移引发

局部组分偏析，此外还可能发生部分有机配体分

解与样品随温度升高在封装胶中溶解度升高等

问题，即使温度未达理论猝灭点，材料内部缺陷

密度和非辐射复合通道仍显著增加，最终导致光

强衰减 [5,31]。测试结果证明，（1-mPQBr）2MnBr4 在
LED 中能够有效地克服不利因素，具有较好的光

输出稳定性。

3. 3　LED封装与光谱分析

如图 9（a）所示，使用（1-mPQBr）2MnBr4 作为

绿色荧光粉和 K₂SiF₆∶Mn⁴⁺作为红色荧光粉与蓝

光芯片制备的白色 LED，在电流为 10 mA 时，光效

达到 112 lm/W。此外，该白光 LED 的 NTSC 色域

覆盖率为 106%[32]。

图 8　（a）～（c）只添加绿色荧光粉的 LED 老化不同时间发射光谱变化情况；（d）LED 中绿色荧光粉发光强度在不同老化

时间下的变化情况；（e）（1-mPQBr）₂MnBr₄与 BTA2MnBr4随温度变化的发光强度变化情况，插图为 LED 在 100 mA 时

的工作温度

Fig. 8　（a）-（c）Emission spectra of LEDs with only green phosphor added. （d）Luminous intensity of the green phosphor in the 
LED. （e）Temperature-dependent luminescence intensity of （1-mPQBr）₂MnBr₄ and BTA2MnBr4， with the inset showing 
the operating temperature of the LED at 100 mA

表 1　荧光粉性能参数对比

Tab. 1　Comparison of fluorescent powder performance parameters
Chemical formula

β-sialon∶Eu²⁺
BTA2MnBr4

（1-mPQBr）2MnBr4

Peak position/nm
540
515
514

FWHM/nm
55
45
40

PLQY/%
96. 5

96
70. 4
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4　结 论

本文通过对（1-mPQBr）2MnBr4 荧光粉的制备

工艺进行改进与掺杂其他金属元素，成功地提高

了其发光效率，并对其发光性能进行了研究。结

果表明，改进制备工艺增强了该材料对蓝光的吸

收，提高了 16% 的发光强度；掺杂其他金属元素

导致样品微观形貌发生变化，其他金属元素离子

替代锰离子导致晶格结构改变，但是有机部分化

学组成与光吸收性能不受影响，衰减寿命变化较

小，其中掺杂 10% Li 的样品表现出最高的发光强

度，发光强度提高了 28%。通过 LED 封装实验证

明（1-mPQBr）2MnBr4 具有较好的光输出稳定性，

封装的白光 LED 具有 112 lm/W 的光效与 106% 的

NTSC 色域覆盖率。本文提出的方法为实现高色

域显示的进一步发展提供了新思路。

本文专家审稿意见及作者回复内容的下载地址：

http://cjl.lightpublishing.cn/thesisDetails#10.37188/
CJL.20250016
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