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摘　 要: 照明一直是我国能源领域的消费大户ꎬ 寻找高效健康的白光光源一直是照明行业的重要任务ꎮ 有机发光二极管

(ＯＬＥＤ)自 １９８７ 年被柯达公司的邓青云博士提出以来ꎬ 经过了数十年的发展目前已经在小尺寸显示领域得到了广泛的应用和

市场的认可ꎮ 在照明领域ꎬ 白光有机发光二极管(ＷＯＬＥＤ)也以其高性能、 可弯曲、 面光源、 无蓝害等一系列优势受到人们

越来越多的重视ꎬ 是未来新型固态照明光源的有力竞争者ꎮ 随着 ＯＬＥＤ 技术的深入发展ꎬ ＷＯＬＥＤ 近年来已经得到了理论、 技

术、 应用等多方面发展ꎬ 而且取得了重要成果ꎮ 综述了近期 ＷＯＬＥＤ 的设计方法、 主要进展以及所面临的问题ꎬ 主要从全荧

光 ＷＯＬＥＤ、 全磷光 ＷＯＬＥＤ 和杂化 ＷＯＬＥＤ 三种器件构筑方法对 ＷＯＬＥＤ 进行了概述ꎮ
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1　 前　 言

１９８７ 年ꎬ 柯达公司邓青云等成功制备了低电压、 高

亮度的有机发光二极管(ＯＬＥＤ)ꎬ 第一次向世界展示了

ＯＬＥＤ 在商业上的应用前景[１] ꎮ １９９５ 年ꎬ Ｋｉｄｏ 在 Ｓｃｉｅｎｃｅ

杂志上发表了白光有机发光二极管(ＷＯＬＥＤ)的文章[２] ꎬ
虽然效率不高ꎬ 但揭开了 ＯＬＥＤ 照明研究的序幕ꎮ 经过

几十年的发展ꎬ 目前 ＯＬＥＤ 的效率和稳定性早已满足小

尺寸显示器的要求ꎬ 受到众多高端仪器仪表、 手机和移

动终端公司的青睐ꎬ 大尺寸技术也日渐完善[３－５] ꎮ
ＯＬＥＤ 材料的发展是 ＯＬＥＤ 产业蓬勃发展的基础ꎮ 最

早的 ＯＬＥＤ 发光材料是荧光材料ꎬ 但荧光材料由于自旋

阻禁ꎬ 其理论内量子效率上限仅能达到 ２５％ꎮ １９９８ 年ꎬ
Ｍａ 等[６]以及 Ｆｏｒｒｅｓｔ 和 Ｔｈｏｍｐｓｏｎ 等[７] 先后报道了磷光材

料在 ＯＬＥＤ 材料中的应用ꎬ 从而为突破自旋统计规律、
１００％地利用所有激子的能量开辟了道路ꎮ 但是磷光材料

也存在一定的问题ꎬ 由于含有贵金属ꎬ 价格很高而且蓝
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光材料的稳定性长期停滞不前ꎮ ２００９ 年ꎬ 日本九州大学

的 Ａｄａｃｈｉ 教授首次将热活化延迟荧光(ＴＡＤＦ)材料引入

ＯＬＥＤ[８－１１] ꎬ 此类材料具有极低的单三线态能隙ꎬ 可通过

三线态激子的反向系间窜越(ＲＩＳＣ)实现 １００％的理论内

量子效率ꎮ 材料体系和器件结构的日渐完善ꎬ 使得

ＯＬＥＤ 在显示领域崭露头角ꎮ 另一方面ꎬ ＷＯＬＥＤ 具有发

光效率高、 光谱可调、 蓝光成分少和面光源等一系列优

势[１２－１５] ꎬ 作为低色温、 无蓝害的高效光源ꎬ 有望成为未

来健康照明的新趋势ꎮ
本文综述了近年来国内外研究者在 ＷＯＬＥＤ 领域的

研究进展ꎬ 同时也介绍了作者课题组的相关工作ꎮ 根据

器件发光材料的组成ꎬ 本文将从全荧光 ＷＯＬＥＤ、 全磷光

ＷＯＬＥＤ 和杂化 ＷＯＬＥＤ 三个方面进行概述ꎮ

2　 全荧光白光器件

传统荧光染料ꎬ 其三线态激子(７５％)的辐射跃迁是

自旋禁阻的ꎬ 仅有单线态激子(２５％)可以发光ꎮ 采用全

传统荧光材料的 ＷＯＬＥＤ 内量子效率不超过 ２５％ꎬ 近年

来已慢慢淡出了人们视线ꎮ ＴＡＤＦ 材料由于其较小的单￣
三线态能级差ꎬ 三线态激子可通过 ＲＩＳＣ 到单线态ꎬ 理论

上可实现 １００％ 的内量子效率ꎮ 使用 ＴＡＤＦ 材料构建

ＷＯＬＥＤ 来突破自旋统计的限制ꎬ 可 制 备 出 高 性 能

ＷＯＬＥＤ 器件ꎮ
2􀆰 1　 TADF 和传统荧光染料构筑的白光器件

２０１５ 年ꎬ Ａｄａｃｈｉ 等结合新型蓝光 ＴＡＤＦ 材料 ＤＭＡＣ￣
ＤＰＳ、 绿色与红色传统荧光材料 ＴＴＰＡ 和 ＤＢＰ 构筑了

ＷＯＬＥＤꎮ 为了抑制电子空穴在传统荧光分子上直接复

合而造成激子损失ꎬ 在空间上分离了蓝光 ＴＡＤＦ 和传统

荧光分子ꎬ 所得白光器件实现了超过 １２％的外量子效

率[１６] ꎮ 通过进一步优化器件结构ꎬ 基于“三明治”发光

层结构 ＤＭＡＣ￣ＤＰＳ ∶ ０􀆰 ５ｗｔ％ＤＢＰ / ＤＭＡＣ￣ＤＰＳ ∶ １􀆰 ０ｗｔ％
ＤＢＰ ∶０􀆰 ５ｗｔ％ＴＴＰＡ / ＤＭＡＣ￣ＤＰＳ ∶ ０􀆰 ２ｗｔ％ＴＴＰＡ 的 ＷＯＬＥＤ
实现了 １８􀆰 ４％的外量子效率ꎬ 显色指数(ＣＲＩ)达 ８２[１７] ꎮ
相比于全传统荧光 ＷＯＬＥＤ ５％外量子效率的上限ꎬ 其效

率有了巨大的提升ꎮ
Ｍａ 和 Ｙａｎｇ 等采用相同的 ＴＡＤＦ 分子 ＤＭＡＣ￣ＤＰＳ 和

传统荧光染料 ＴＢＲｂ 相结合ꎬ 通过采用 ＴＡＤＦ 敏化荧光的

策略有效地利用三线态激子ꎬ 采用 ＤＰＥＰＯ ∶ ＤＭＡＣ￣
ＤＰＳ ∶ ＴＢＲｂ发光层结构构筑了 ＷＯＬＥＤ[１８] ꎬ 该器件最高

外量子效率可达 １４􀆰 ０％ꎬ 最大功率效率达到 ４８􀆰 ０ ｌｍ / Ｗꎮ
２０１６ 年ꎬ 华南理工大学苏仕健课题组将黄绿光

ＴＡＤＦ 材料 ＰＸＺＤＳＯ２ 与深蓝色荧光材料 ＮＩ￣１￣ＰｈＴＰＡ 相结

合ꎬ 构建了高效率、 高 ＣＲＩ 的 ＷＯＬＥＤꎬ 所得双元色

ＷＯＬＥＤ 外量子效率达到 １５􀆰 ８％ꎮ 之后加入红色荧光染料

ＤＢＰꎬ 三元色 ＷＯＬＥＤ 光色偏移ꎬ 器件外量子效率高达

１９􀆰 ２％ꎬ ＣＲＩ 为 ６８[１９] ꎮ 除单分子 ＴＡＤＦ 材料与传统荧光

材料结合用于构筑 ＷＯＬＥＤ 外ꎬ Ｃｈａｐｒａｎ 等[２０]通过在激基

复合物形成区域(ＰＰＴ 和 ｍＭＴＤＡＴＡ 层间)嵌入超薄的红

色荧光材料 ｂＴｈＢＯＤＩＰ 层ꎬ 构筑得到了 ＣＩＥ 色坐标为

(０􀆰 ３９ꎬ ０􀆰 ３５)的 ＷＯＬＥＤ 器件ꎮ 目前ꎬ 基于激基复合物和

传统荧光染料发光构筑的 ＷＯＬＥＤ 器件效率较低ꎬ 相对

基于单分子 ＴＡＤＦ 和传统荧光染料的 ＷＯＬＥＤ 还有较大

差距[２０ꎬ ２１] ꎮ
2􀆰 2　 全 TADF 白光器件

２０１４ 年ꎬ Ａｄａｃｈｉ 等将天蓝色和黄色 ＴＡＤＦ 染料结合ꎬ
首次 报 道 了 全 ＴＡＤＦ ＷＯＬＥＤ 器 件ꎮ 其 ＣＩＥ 坐 标 为

(０􀆰 ３２ꎬ ０􀆰 ３９)ꎬ 最大外量子效率可达 ６􀆰 ７％ꎬ 高于传统荧

光 ＯＬＥＤ ５％的上限ꎬ 表明了全 ＴＡＤＦ ＷＯＬＥＤ 的巨大潜

力[２２] ꎮ 随后ꎬ 通过将红绿蓝 ３ 种 ＴＡＤＦ 染料掺入不同的

主体中ꎬ 进一步提高了器件效率ꎮ 其中ꎬ 主体具有比蓝

光 ＴＡＤＦ 材料更高的三线态ꎬ 防止因主体三线态过低而

引起染料三线态的淬灭ꎮ 所得 ＷＯＬＥＤ 最大外量子效率

超过 １７％ꎬ 最大功率效率为 ３４􀆰 １ ｌｍ / Ｗꎬ ＣＩＥ 坐标为

(０􀆰 ３０ꎬ ０􀆰 ３８) [２３] ꎮ 苏仕健课题组通过将蓝光 ＴＡＤＦ 染料

３ꎬ６￣２ＴＰＡ￣ＴＸ和黄光 ＴＡＤＦ 染料３ꎬ６￣２ＴＰＡ￣ＴＸＯ掺到相同

的主体中ꎬ 构筑得到多发光层全 ＴＡＤＦ ＷＯＬＥＤ 器件ꎬ 实

现了高达 ２０􀆰 ４％的最大外量子效率[２４] ꎮ
苏州大学张晓宏课题组采用空穴传输材料 ＣＤＢＰ 和

电子传输材料 ＰＯ￣Ｔ２Ｔ 形成的激基复合物作为 ＷＯＬＥＤ 的

主体ꎬ 搭配天蓝光 ２ＣｚＰＮ 和红光 ＡｎｂＣｚ 两种 ＴＡＤＦ 染料

制备的全 ＴＡＤＦ ＷＯＬＥＤ 器件ꎬ 在实现高激子利用率的同

时有效降低了器件驱动电压ꎬ 器件最大外量子效率高达

１９􀆰 ０％ꎬ 功率效率可达 ６３􀆰 ０ ｌｍ / Ｗ[２５] ꎮ 基于相同的激基

复合物主体ꎬ 将红光 ＴＡＤＦ 染料 ＡｎｂＣｚ 换为 ＡｎｂＴＰＡ 构

建得到的高效光色稳定的 ＷＯＬＥＤꎬ 最大外量子效率为

１９􀆰 ２％ꎬ ＣＲＩ 为 ８２ꎬ 在 １００ ~ ３０００ ｃｄ / ｍ２ 亮度范围内 ＣＩＥ
坐标变化仅为(０􀆰 ００ꎬ ０􀆰 ０２) [２６] ꎮ 激基复合物主体的优势

有: ① ＣＤＢＰ: ＰＯ￣Ｔ２Ｔ 激基复合物具有高效 ＴＡＤＦ 特性ꎬ
使得主体三线态激子上转换为单线态ꎬ 提高激子利用率ꎻ
② ＣＤＢＰ: ＰＯ￣Ｔ２Ｔ 激基复合物具有合适的能级ꎬ 有利于

电子空穴的注入ꎻ ③ ＣＤＢＰ 和 ＰＯ￣Ｔ２Ｔ 良好的空穴电子传

输性能有利于调节发光层的载流子平衡[２６] ꎮ
大多数 ＴＡＤＦ 染料存在浓度淬灭效应ꎬ 需要掺杂在

适当主体中用于制备 ＯＬＥＤ 器件ꎬ 但主客体掺杂发光层

的制备要求对染料浓度的精确控制ꎬ 增大了器件制备难

度ꎮ ２０１８ 年ꎬ 中山大学池振国课题组通过结合无浓度淬

灭的黄光 ＴＡＤＦ 染料 ＯＰＤＰＯ 与蓝光 ＴＡＤＦ 染料 ＤＭＡＣ￣
ＤＰＳꎬ 首次实现了非掺全 ＴＡＤＦ ＷＯＬＥＤ 器件的制备ꎬ 其

６８９
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中黄色和蓝色 ＴＡＤＦ 发光层紧密堆叠在一起ꎬ 器件最大

外量子效率高达 １９􀆰 ８％ [２７] ꎮ

3　 全磷光白光器件

磷光材料利用重原子效应通过高效的系间窜越ꎬ
可对电激发下形成的单线态和三线态激子加以有效利

用从而实现 １００％的内量子效率ꎬ 通常用于构筑高效

ＷＯＬＥＤꎮ
3􀆰 1　 单发光层全磷光 WOLED

单发光层器件由于结构简单、 价格低、 可量产等特

点ꎬ 日益受到人们的重视ꎮ Ｄ’Ａｎｄｒａｄｅ 等将红绿蓝 ３ 种

不同光色的磷光染料掺到同一 ｐ 型宽带隙主体 ＵＧＨ２ 中ꎬ
实现了单发光层磷光 ＷＯＬＥＤ 器件的制备ꎮ 该器件最大

功率效率为 ４２ ｌｍ / Ｗꎬ 是当时单发光层 ＷＯＬＥＤ 的最高

性能[２８] ꎮ 廖良生课题组设计合成了一种新型双极性主

体 ＢＣｚＢＭｅꎬ 构建了双元色全磷光 ＷＯＬＥＤꎬ 该器件最大

外量子效率达到 １８􀆰 ８％ [２９] ꎮ 苏仕健课题组采用电子给

体 ｍＣＰ 和电子受体 Ｂ４ＰｙＭＰＭ 形成的激基复合物作为磷

光染料的主体ꎬ 构筑了单发光层 ＷＯＬＥＤꎮ 不仅利用激

基复合物的 ＴＡＤＦ 特性ꎬ 使主体三线态激子通过 ＲＩＳＣ 转

化为单线态激子ꎬ 增强 Ｆｏｒｓｔｅｒ 能量传递ꎬ 而且增大载流

子复 合 区 域ꎬ 抑 制 激 子 淬 灭ꎮ 器 件 功 率 效 率 高 达

１０５􀆰 ０ ｌｍ / Ｗꎬ 电流效率为 ８３􀆰 ６ ｃｄ / Ａꎬ 最大外量子效率

为 ２８􀆰 １％ [３０] ꎮ
为深入研究单发光层全磷光 ＷＯＬＥＤ 的色移机制ꎬ

Ｍａ 等通过采用蓝色磷光染料 ＦＩｒｐｉｃ 和橙色磷光染料

(ｆｂｉ) ２ Ｉｒ(ａｃａｃ) [３１] ꎬ 报道了一种高效全磷光 ＷＯＬＥＤꎬ 实

现了 ４２􀆰 ５ ｌｍ / Ｗ 的功率效率和 １９􀆰 ３％的外量子效率ꎮ 研

究得出磷光染料 ＦＩｒｐｉｃ 和( ｆｂｉ) ２ Ｉｒ(ａｃａｃ)激子是由主客体

能量传递和载流子在染料上直接复合形成的ꎬ 这两个途

径产生的激子均用于染料发光ꎬ 大大降低了器件中的激

子损失ꎬ 器件能级结构如图 １ 所示ꎮ 进一步研究证明空

穴在橙色磷光染料上的捕获和在发光层中传输之间的竞

争是造成 ＷＯＬＥＤ 色移的原因ꎮ 由于使用两种互补色染

料ꎬ 所得器件无论是在 ＣＲＩ 还是在光色稳定性方面仍有

待优化ꎮ 之后ꎬ 该课题组采用湿法制备了红绿蓝三元色

ＷＯＬＥＤꎬ 最终实现了 １５􀆰 ７％的外量子效率ꎬ ＣＲＩ 超过

８０ꎬ ＣＩＥ 坐标变化量仅为(０􀆰 ００４ꎬ ０􀆰 ００１) [３２] ꎮ 当前单发

光层全磷光 ＷＯＬＥＤ 已经实现了较为理想的性能ꎬ 但器

件制备工艺要求较高ꎮ 发光层中多种染料掺杂浓度的精

确控制和载流子的平衡对提高器件效率和稳定光色至关

重要[３３ꎬ ３４] ꎮ
3􀆰 2　 多发光层全磷光 WOLED

相比于单发光层器件ꎬ 多发光层器件可允许设计更

复杂的发光层及功能层结构ꎬ 从而对发光层中载流子和

激子分布进行更精确的调控ꎮ 尽管其制备工艺相对更加

图 １　 单发光层全磷光 ＷＯＬＥＤ 器件能级示意图[３１](注: ＨＯＭＯ
和 ＬＵＭＯ 分别为最高占据和最低未占分子轨道能级及能

隙(括号中)ꎻ Ｔ１为三线态能级)

Ｆｉｇ􀆰 １ 　 Ｓｉｎｇｌｅ ｅｍｉｔｔｉｎｇ ｌａｙｅｒ ｅｎｅｒｇｙ ｄｉａｇｒａｍ ｏｆ ｔｈｅ ｐｈｏｓｐｈｏｒｅｓｃｅｎｃｅ

ＷＯＬＥＤ[３１] ( Ｔｉｐｓ: ＨＯＭＯ ａｎｄ ＬＵＭＯ ｉｎｄｉｃａｔｅ ｔｈｅ ｈｉｇｈｅｓｔ
ｏｃｃｕｐｉｅｄ ａｎｄ ｌｏｗｅｓｔ ｕｎｏｃｃｕｐｉｅｄ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｏｒｂｉｔａｌ ｅｎｅｒｇｉｅｓ ａｓ
ｗｅｌｌ ａｓ ｔｈｅ ｅｎｅｒｇｙ ｇａｐｓ ( ｉｎ ｐａｒｅｎｔｈｅｓｅｓ) ꎬ ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙꎻ Ｔ１

ｅｘｈｉｂｉｔｓ ｔｈｅ ｔｒｉｐｌｅｔ ｌｅｖｅｌｓ)

复杂ꎬ 但由于其对掺杂浓度的精度要求较低ꎬ 故在工业

应用方面具有较大的发展潜力ꎮ
为了提高能量传递效率、 减少能量损失ꎬ Ｈａｌｂｅｒｔ 等

使用相同的材料作为不同发光层的主体ꎬ 基于蓝橙两种

颜色的磷光染料制备的 ＷＯＬＥＤ 器件实现了 １６􀆰 ９％的最

高外量子效率[３５] ꎮ 为了提高器件 ＣＲＩ 值ꎬ Ｍａ 等提出使

用相同的主体构建三元色 ＷＯＬＥＤꎬ 通过对载流子和激子

的调节ꎬ 实现高效稳定多层全磷光 ＷＯＬＥＤ 的制备[３６] ꎮ
为确保激子可以在整个发光区域扩散ꎬ 作者使短波长磷

光染料发光层靠近载流子复合区域ꎬ 构建了第一个 ＲＧＢ
型 ＷＯＬＥＤꎬ 其中红绿蓝为独立的发光层ꎬ 最终器件实现

了 ２０􀆰 １％的最大外量子效率ꎬ ＣＲＩ 高达 ８５ꎮ 进一步研究

发现红色磷光染料对载流子的捕获与器件色移密切相关ꎬ
通过优化ꎬ 进一步构建了 ＲＧＢ 型多发光层全磷光

ＷＯＬＥＤꎬ 即红光和绿光染料掺杂在同一层而蓝光染料在

单独一层ꎬ 所得器件效率仍保持在同等水平ꎬ 但电致光

谱相当稳定ꎬ 在工作电压范围内ꎬ ＣＩＥ 坐标(０􀆰 ３９ꎬ ０􀆰 ４２)
保持不变ꎮ

苏仕健课题组采用薄的发光层结构ꎬ 并优化材料能

级使器件中各层的 ＨＯＭＯ 和 ＬＵＭＯ 能级呈阶梯式以确保

高功率效率ꎬ 器件结构如图 ２ 所示ꎮ 在器件中采用双发

光层和双极性主体 ＤＣｚＰＰｙ 来拓宽激子形成区域ꎬ 从而

降低效率滚降ꎮ 空穴传输材料 ３ＤＴＡＰＢＰ 具有 ３􀆰 ５７ ｅＶ 的

宽能隙ꎬ 电子传输材料 ＢｍＰｙＰＢ 具有 ４􀆰 ０５ ｅＶ 的宽能隙ꎬ
可以有效地限制载流子和三线态激子ꎮ 所得 ＷＯＬＥＤ 在

１００ ｃｄ / ｍ２的亮度下功率效率为 ５３ ｌｍ / Ｗꎬ 是当时ＷＯＬＥＤ
性能的最高值[３７] ꎮ 除采用主客体掺杂的策略外ꎬ Ｍａ 等

在空穴传输层和电子传输层间插入 ０􀆰 １ ｎｍ 左右的超薄非

７８９
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掺发光层以此制备高性能 ＷＯＬＥＤꎮ 所得非掺发光层的

ＲＧＢ 和 ＢＯ 型白光器件最大外量子效率分别为 １８􀆰 ５％和

１６􀆰 ４％ꎬ 可媲美掺杂 ＷＯＬＥＤ[３８] ꎮ

图 ２　 双发光层蓝光和白光 ＯＬＥＤ 器件结构示意图(含 ＨＯＭＯꎬ

ＬＵＭＯ 能级和各层厚度) [３７]

Ｆｉｇ􀆰 ２　 Ｄｏｕｂｌｅ ｅｍｉｔｔｉｎｇ ｌａｙｅｒ ｅｎｅｒｇｙ￣ｌｅｖｅｌ ｄｉａｇｒａｍｓ ｏｆ ｔｈｅ ｂｌｕｅ ａｎｄ
ｗｈｉｔｅ ＯＬＥＤｓꎬ ｓｈｏｗｉｎｇ ｔｈｅ ＨＯＭＯꎬ ＬＵＭＯ ｅｎｅｒｇｉｅｓ ａｎｄ ｔｈｉｃｋ￣

ｎｅｓｓｅｓ ｏｆ ｔｈｅ ｃｏｎｓｔｉｔｕｅｎｔｓ ｕｓｅｄ[３７]

　 　 ＴＡＤＦ 材料同时包含电子受体和电子给体基团ꎬ 具

有良好的电子和空穴传输能力ꎬ 可成为良好的主体材料ꎮ
２０１３ 年ꎬ 清华大学段炼课题组首次将 ＴＡＤＦ 材料用作磷

光主体ꎬ 构筑的绿光器件实现了 ２􀆰 １９ Ｖ 的低起亮电

压[３９] ꎮ 由于 ＴＡＤＦ 材料的三线态激子可上转换到单线

态ꎬ 进而将能量通过长程的 Ｆｏｒｓｔｅｒ 能量传递传给染料ꎮ
相比于传统主体只能通过短程 Ｄｅｘｔｅｒ 相互作用将主体三

线态传递给染料ꎬ 长程的 Ｆｏｒｓｔｅｒ 能量传递能够实现更有

效的传递ꎬ 在低浓度(<３％ꎬ 质量分数)掺杂下即可实现

完全的能量传递(图 ３)ꎮ 因此ꎬ 利用 ＴＡＤＦ 材料做磷光

主体的器件能够降低成本ꎮ 目前ꎬ 大量工作对 ＴＡＤＦ 材

料作 为 磷 光 主 体 进 行 了 研 究ꎬ 且 已 实 现 优 异 的 性

能[４０ꎬ ４１] ꎮ 未来ꎬ ＴＡＤＦ 材料用作全磷光 ＷＯＬＥＤ 主体ꎬ
将有助于实现高效率、 低成本 ＷＯＬＥＤ 器件的制备ꎬ 非

常具有应用前景ꎮ

图 ３　 ＴＡＤＦ 材料作为磷光材料主体的能量传递示意图[３９]

Ｆｉｇ􀆰 ３　 Ｄｉａｇｒａｍ ｏｆ ｅｎｅｒｇｙ ｔｒａｎｓｆｅｒ ｆｏｒ ＴＡＤＦ ｍａｔｅｒｉａｌ ａｓ ｔｈｅ ｈｏｓｔ ｏｆ

ｐｈｏｓｐｈｏｒｅｓｃｅｎｔ ｄｙｅ[３９]

4　 杂化白光器件

尽管相比于荧光材料ꎬ 磷光材料可利用旋轨耦合效

应突破量子自旋限制ꎬ 实现了 １００％的内量子效率ꎬ 但是

磷光材料也有自身的问题ꎮ 磷光材料三线态激子由于其寿

命较长ꎬ 容易和极化子发生三线态￣极化子湮灭(ＴＰＡ)ꎬ
最终造成器件寿命变短[４２] ꎮ 而蓝色磷光材料由于激子能

量更高ꎬ ＴＰＡ 现象更加严重ꎬ 所以蓝色磷光材料的寿命

一直是一个难以解决的问题ꎮ 而荧光材料虽然仅有 ２５％
的内量子效率ꎬ 但其器件有着很长的寿命ꎮ 在目前

ＯＬＥＤ 已经广泛应用的显示领域中ꎬ 通过红色和绿色磷

光材料加蓝色荧光材料构建的 ＲＧＢ 体系也是受到各大厂

商青睐的主流体系ꎮ 所以通过蓝色荧光材料配合红绿色

或者互补色磷光材料构建的杂化白光体系也是很有前景

的方向之一ꎮ
杂化白光的首要问题有两个ꎬ 磷光染料和蓝色荧光

染料之间的淬灭问题以及蓝色荧光材料本身效率不高的

问题ꎮ 淬灭问题是由于荧光材料的三线态普遍偏低ꎬ 其

三线态能级一般低于磷光材料ꎬ 所以和磷光染料接触时

会使得磷光材料的三线态激子传递给荧光材料从而被淬

灭ꎮ 效率不高是由于蓝色荧光材料本身 ２５％自旋统计规

律的限制ꎮ 这两个问题也是早期杂化白光器件的研究没

能实现较高效率的主要原因[４３－５０] ꎮ
4􀆰 1　 磷光￣传统荧光杂化体系

要避免杂化白光体系中蓝色荧光染料淬灭磷光染料

的问题ꎬ 一种方法是在空间上隔绝三线态激子从磷光材

料到荧光材料的传递ꎮ ２００６ 年ꎬ Ｓｕｎ 等[５１] 通过巧妙地在

荧光材料与磷光材料之间引入一层中间层 ＣＢＰ 从而实现

了隔绝三线态激子的目的ꎬ 使用 ＢＣｚＶＢｉ ∶ ＣＢＰ 作为蓝色

荧光发光层ꎬ Ｉｒ(ｐｐｙ) ３ ∶ ＣＢＰ 和 ＰＱＩｒ ∶ ＣＢＰ 分别作为绿

色和红色磷光发光层ꎬ 如图 ４ 所示ꎮ 他们认为激子产生

区位于传输层和蓝色发光层之间ꎬ 单线态激子由于寿命

和扩散距离较短无法跨越中间层所以被限制在蓝色荧光

发光层ꎬ 而三线态激子由于较长的寿命和扩散距离最终

　 　

图 ４　 Ｓｕｎ 等设计的器件结构[５１]

Ｆｉｇ􀆰 ４　 Ｔｈｅ ｄｅｖｉｃｅ ｓｔｒｕｃｔｕｒｅ ｄｅｓｉｇｎｅｄ ｂｙ Ｓｕｎ ｅｔ ａｌ.[５１]

８８９
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跨越中间层抵达磷光发光层ꎬ 实现了单线态激子和三线

态激子的分离ꎬ 最终实现了 １８􀆰 ７％的最大外量子效率和

３７􀆰 ６ ｌｍ / Ｗ 的功率效率ꎮ
　 　 另外一种避免杂化白光体系中淬灭问题的方法是采

用较高三线态的荧光材料ꎬ 从而避免三线态激子从磷光

材料到荧光材料的传递ꎮ 其中 ４Ｐ￣ＮＰＢ 就是同时具有高

三线态(２􀆰 ３ ｅＶ)和较高的量子荧光效率(９２％)的蓝色荧

光材料ꎮ ２００７ 年ꎬ Ｌｅｏ 等首次使用高三线态的 ４Ｐ￣ＮＰＢ 材

料作为蓝色荧光材料与红色磷光材料 Ｉｒ(ＭＤＱ) ２( ａｃａｃ)、
绿色磷光材料 Ｉｒ(ｐｐｙ) ３构建了杂化白光器件[５２] ꎮ 器件中

的能量传递如图 ５ 所示ꎬ ４Ｐ￣ＮＰＢ 的高三线态能够有效地

抑制磷光材料的三线态激子传递给荧光材料从而被淬灭ꎬ
最终实现了 ５７􀆰 ６ ｌｍ / Ｗ 的功率效率和 ２０􀆰 ３％的最大外量

子效率ꎮ 后来 Ｌｅｏ 等又基于这种思想制备了一系列高效

率、 低滚降的器件[５３] ꎬ 在此之后又有很多高三线态的荧

光材料被开发出来[５４－５８] ꎮ

图 ５　 Ｌｅｏ 等设计的使用高三线态材料 ４Ｐ￣ＮＰＢ 的器件能级和能量传

递示意图[５２]

Ｆｉｇ􀆰 ５　 Ｅｎｅｒｇｙ ｌｅｖｅｌ ａｎｄ ｅｎｅｒｇｙ ｔｒａｎｓｆｅｒ ｍｅｃｈａｎｉｓｍ ｓｃｈｅｍａｔｉｃ ｏｆ ｔｈｅ ｄｅｖｉｃｅ

ｕｓｉｎｇ ｈｉｇｈ ｔｒｉｐｌｅｔ ｍａｔｅｒｉａｌ ４Ｐ￣ＮＰＢ ｄｅｓｉｇｎｅｄ ｂｙ Ｌｅｏ ｅｔ ａｌ.[５２]

　 　 尽管很多高三线态的蓝色荧光材料被提出ꎬ 其三线

态能级已经高于传统红色磷光染料ꎬ 但是其三线态能级

　 　

超过绿色磷光染料的却是寥寥ꎮ 为了从器件结构上进一

步抑制杂化白光的淬灭问题ꎬ ２０１４ 年 Ｍａ 等在使用 ４Ｐ￣
ＮＰＢ 加红色、 绿色磷光染料体系的基础上ꎬ 使用纯 ＣＢＰ
作为中间阻挡层并用 Ｉｒ(ＭＤＱ) ２(ａｃａｃ)红色发光层分隔绿

色和蓝色发光层ꎬ 来抑制 Ｉｒ(ｐｐｙ) ３向 ４Ｐ￣ＮＤＰ 三线态的激

子传递[５９] ꎮ 制备的白光器件启亮电压仅为 ３􀆰 ３ Ｖꎬ 最大

外量子效率为 ２１􀆰 ２％ꎬ 最大功率效率为 ４０􀆰 ７ ｌｍ / Ｗꎮ 尽

管中间层在白光器件中起到了很大的作用ꎬ 但是中间层

的加入会增加器件不必要的压降从而造成器件功率效率

的下降ꎬ 界面的增加也会增加激基复合物形成的概率ꎬ
影响器件的效率和寿命ꎬ 同时也会使得器件结构更加复

杂ꎮ 之后 Ｍａ 等又设计制备了不采用中间层的杂化白光

结构ꎬ 而是采用具有双极性传输性质的混合材料作为蓝

色荧光染料的主体ꎬ 从而来抑制杂化白光中三线态激子

淬灭的发生[６０] ꎮ 器件启亮电压降低为３􀆰 １ Ｖꎬ 最大外量

子效率和功率效率分别为 １９􀆰 ０％和４１􀆰 ７ ｌｍ / Ｗꎬ 器件的

发光光谱相对稳定ꎬ 而且当把高三线态的 ４Ｐ￣ＮＤＰ 换成

三线能级更低的 ＤＰＡＶＢｉ 时ꎬ 最大功率效率仍然达到

４０􀆰 ３ ｌｍ / Ｗꎬ 从而证明了器件结构本身对三线态淬灭的抑

制效果ꎮ
关于提高传统蓝色荧光染料量子效率的方法ꎬ 可以

采用三线态￣三线态淬灭(ＴＴＡ)机理ꎮ ＴＴＡ 机理是两个三

线态激子在一定条件下按照一定比例转化为单线态激子

和基态分子ꎬ 从而突破量子极限ꎮ 段炼课题组将 ＴＴＡ 效

应引入杂化白光体系中ꎬ 从而提高了蓝色荧光染料的量

子效率(图 ６) [６１] ꎮ 器件中使用 Ｉｒ(ＭＤＱ) ２ａｃａｃ 和Ｉｒ(ｐｐｙ) ３

作为长波长磷光染料ꎬ 由于采用的电子传输层 ＢＰＢｉＰＡ
有很好的电子迁移率和优异的激子阻挡能力ꎬ 提高了发

光层中 ＴＴＡ 的发生几率ꎬ 从而提高了蓝光染料的量子效

率ꎮ 最终实现了 ６５􀆰 ７ ｃｄ / Ａ 的电流效率、 ２８􀆰 ０％的最大外

量子效率和 ５７􀆰 ３ ｌｍ / Ｗ 的功率效率ꎬ 并且实现了较好的

器件寿命ꎮ

图 ６　 引入 ＴＴＡ 效应的杂化白光器件结构(ａ)和激子能级图(ｂ) [６１]

Ｆｉｇ􀆰 ６　 Ｓｔｒｕｃｔｕｒｅ (ａ) ａｎｄ ｅｘｃｉｔｏｎ ｅｎｅｒｇｙ ｌｅｖｅｌ (ｂ) ｄｉａｇｒａｍ ｏｆ ｔｈｅ ｈｙｂｒｉｄ ｗｈｉｔｅ ｌｉｇｈｔ ｄｅｖｉｃｅ ｗｉｔｈ ＴＴＡ ｅｆｆｅｃｔ[６１]

4􀆰 2　 磷光￣热活化延迟荧光杂化体系

ＴＡＤＦ 材料理论上具有 １００％的内量子效率ꎬ 而且由

于 ＲＩＳＣ 速率的要求ꎬ 三线态与单线态能隙很窄ꎬ 所以三

线态能级一般很高ꎬ 可以同时解决杂化白光器件中蓝色

９８９
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荧光材料本身效率不高以及磷光染料和蓝色荧光染料之

间的淬灭问题ꎮ 段炼课题组分别使用蓝色 ＴＡＤＦ 材料

２ＣｚＰＮ 和 ＤＭＡＣ￣ＤＰＳꎬ 作为磷光染料 ＰＯ￣０１ 的主体和蓝

色染料ꎬ 实现了单发光层杂化白光器件 (图 ７) [６２ꎬ ６３] ꎮ
ＴＡＤＦ 材料作为染料可以实现 １００％的内量子效率ꎬ 作为

磷光材料的主体ꎬ 可以通过 ＲＩＳＣ 把三线态激子转化为单

线态激子ꎬ 然后通过长程能量传递把能量传递到磷光染

料ꎬ 从而减少能量损失ꎬ 实现了 ２０􀆰 ８％的最大外量子效

率、 ５１􀆰 ２ ｌｍ / Ｗ 的功率效率、 ＣＩＥ 色坐标为 ( ０􀆰 ３９８ꎬ
０􀆰 ４５６)ꎮ 之后为了实现更好的 ＣＲＩꎬ 作者课题组更换了

磷光染料最终器件结果 ＣＩＥ 色坐标为(０􀆰 ３６０ꎬ ０􀆰 ３９０)ꎬ
ＣＲＩ 为 ８５[６４] ꎮ ＴＡＤＦ 杂化白光器件相对于传统杂化白光

体系有着明显的优势ꎬ 这是因为磷光染料的重原子效应

会提高荧光材料中单线态激子转化为三线态激子的速率ꎬ
从而会淬灭荧光发光ꎬ 最终降低器件效率ꎮ 但是重原子

效应会提高 ＴＡＤＦ 材料的 ＲＩＳＣ 效率ꎬ 从而提高 ＴＡＤＦ 杂

化白光器件的效率(图 ８) [６５]ꎮ 所以以蓝色 ＴＡＤＦ 作为磷光

染料的主体这一杂化白光策略ꎬ 在未来有着很大的应用潜

力ꎮ 不仅如此ꎬ ＴＡＤＦ 材料的引入还可以解决蓝色磷光染

料寿命过短的问题ꎬ 段炼课题组[６６]和 Ａｄａｃｈｉ 课题组[６７] 分

别设计并合成了一系列长寿命 ＴＡＤＦ 材料ꎬ 进一步证明

了 ＴＡＤＦ 材料在长寿命杂化白光器件中的应用潜力ꎮ
　 　 激基复合物体系同时采用空穴传输和电子传输材料ꎬ
具有注入势垒小、 单三线态能隙小等一系列优势ꎬ 有利

于实现较低的工作电压和较高的效率ꎬ 也可以应用于

　 　

图 ７　 单发光层杂化白光器件能级图(ａ)以及能量传递示意图和相

关器件性能(ｂ) [６３]

Ｆｉｇ􀆰 ７　 Ｅｎｅｒｇｙ ｌｅｖｅｌ ｄｉａｇｒａｍ (ａ) ａｎｄ ｅｎｅｒｇｙ ｔｒａｎｓｆｅｒ ｄｉａｇｒａｍ ａｎｄ ｒｅ￣
ｌａｔｅｄ ｄｅｖｉｃｅ ｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ ( ｂ) ｏｆ ｔｈｅ ｓｉｎｇｌｅ￣ｌａｙｅｒ ｈｙｂｒｉｄ ｗｈｉｔｅ

ｌｉｇｈｔ ｄｅｖｉｃｅ[６３]

图 ８　 磷光染料重原子效应对传统杂化白光器件瞬态曲线的影响(ａ)ꎬ 磷光染料重原子效应对于 ＴＡＤＦ 杂化白光器件瞬态曲线的影响(ｂ) [６５]

Ｆｉｇ􀆰 ８　 Ｔｈｅ ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｈｅａｖｙ ａｔｏｍｉｃ ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｐｈｏｓｐｈｏｒｅｓｃｅｎｔ ｄｙｅ ｏｎ ｔｒａｎｓｉｅｎｔ ｃｕｒｖｅ ｏｆ ｔｒａｄｉｔｉｏｎａｌ ｈｙｂｒｉｄ ｗｈｉｔｅ ｌｉｇｈｔ ｄｅｖｉｃｅｓ (ａ)ꎬ ｔｈｅ ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｈｅａｖｙ ａｔｏｍｉｃ

ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｐｈｏｓｐｈｏｒｅｓｃｅｎｔ ｄｙｅ ｏｎ ｔｒａｎｓｉｅｎｔ ｃｕｒｖｅ ｏｆ ＴＡＤＦ ｈｙｂｒｉｄ ｗｈｉｔｅ ｌｉｇｈｔ ｄｅｖｉｃｅｓ(ｂ) [６５]

ＴＡＤＦ 杂化白光器件ꎮ 张晓宏课题组在蓝光激基复合物

ＣＤＢＰ ∶ ＰＯＴ２Ｔ 体系中掺入绿光染料 Ｉｒ( ｐｐｙ) ２( ａｃａｃ)和

红光染料 Ｉｒ(ＭＤＱ) ２( ａｃａｃ)ꎬ 最终实现了 ２５􀆰 ５％的最大

外量 子 效 率 和 ８４􀆰 １ ｌｍ / Ｗ 的 功 率 效 率[６８] ꎮ 但 是 在

１０００ ｃｄ / ｍ２的亮度下ꎬ 外量子效率和功率效率就已经

下降到 １４􀆰 ８％ 和 ２４􀆰 ２ ｌｍ / Ｗꎬ 可见效率滚降十分严

重ꎬ 而且光谱也不是很稳定ꎬ 这些都是之后亟需解决

的问题ꎮ

5　 结　 语
过去几十年ꎬ ＷＯＬＥＤ 在科研和工业领域都受到了极

大的关注ꎮ 高效率、 低电压、 柔性等特点使其成为最有

希望的下一代全彩显示屏和固态照明源ꎮ 本文综述了基

于不同发光材料的 ＷＯＬＥＤ 近期的进展ꎬ 虽然目前长寿

命 ＷＯＬＥＤ 中仍不得不采用传统蓝色荧光染料ꎬ 但随着

蓝光 ＴＡＤＦ 材料的发展ꎬ 高效、 稳定的 ＷＯＬＥＤ 有望在不

远的将来得到突破ꎮ

０９９
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[１２] Ｓｏ Ｆꎬ Ｋｉｄｏ Ｊꎬ Ｂｕｒｒｏｗｓ Ｐ. ＭＲＳ Ｂｕｌｌｅｔｉｎ[Ｊ]ꎬ ２００８ꎬ ３３(７): ６６３－６６９.

[１３] Ｗａｎｇ Ｑꎬ Ｍａ Ｄ. Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｓｏｃｉｅｔｙ Ｒｅｖｉｅｗｓ [ Ｊ ]ꎬ ２０１０ꎬ ３９ ( ７):

２３８７－２３９８.

[１４] Ｚｈｏｕ Ｇꎬ Ｗｏｎｇ Ｗ Ｙꎬ Ｓｕｏ Ｓ. Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｐｈｏｔｏｃｈｅｍｉｓｔｒｙ ａｎｄ Ｐｈｏｔｏｂｉｏｌ￣

ｏｇｙ Ｃ: Ｐｈｏｔｏｃｈｅｍｉｓｔｒｙ Ｒｅｖｉｅｗｓ[Ｊ]ꎬ ２０１０ꎬ １１(４): １３３－１５６.

[１５] Ｃｈｅｎ Ｊꎬ Ｚｈａｏ Ｆꎬ Ｍａ Ｄ. Ｍａｔｅｒｉａｌｓ Ｔｏｄａｙ[Ｊ]ꎬ ２０１４ꎬ １７(４): １７５－１８３.

[１６] Ｈｉｇｕｃｈｉ Ｔꎬ Ｎａｋａｎｏｔａｎｉ Ｈꎬ Ａｄａｃｈｉ Ｃ. Ａｄｖａｎｃｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ[Ｊ]ꎬ ２０１５ꎬ

２７(１２): ２０１９－２０２３.

[１７] Ｗｕ Ｚꎬ Ｗａｎｇ Ｑꎬ Ｙｕ Ｌꎬ ｅｔ ａｌ. ＡＣＳ Ａｐｐｌｉｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ ＆ Ｉｎｔｅｒｆａｃｅｓ[Ｊ]ꎬ

２０１６ꎬ ８(４２): ２８７８０－２８７８８.

[１８] Ｗｕ Ｚꎬ Ｙｕ Ｌꎬ Ｚｈｏｕ Ｘꎬ ｅｔ ａｌ. Ａｄｖａｎｃｅｄ Ｏｐｔｉｃａｌ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ[Ｊ]ꎬ ２０１６ꎬ ４

(７): １０６７－１０７４.

[１９] Ｌｉ Ｘ Ｌꎬ Ｘｉｅ Ｇꎬ Ｌｉｕ Ｍꎬ ｅｔ ａｌ. Ａｄｖａｎｃｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ[Ｊ]ꎬ ２０１６ꎬ ２８(２３):

４６１４－４６１９.

[２０] Ｃｈａｐｒａｎ Ｍꎬ Ａｎｇｉｏｎｉ Ｅꎬ Ｆｉｎｄｌａｙ Ｎ Ｊꎬ ｅｔ ａｌ. ＡＣＳ Ａｐｐｌｉｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ ＆

Ｉｎｔｅｒｆａｃｅｓ[Ｊ]ꎬ ２０１７ꎬ ９(５): ４７５０－４７５７.

[２１] Ｓａｈａｓｉｔｈｉｗａｔ Ｓꎬ Ｓｏｏｋｓｉｍｕａｎｇ Ｔꎬ Ｋａｎｇｋａｅｗ Ｌꎬ ｅｔ ａｌ. Ｄｙｅｓ ａｎｄ

Ｐｉｇｍｅｎｔｓ[Ｊ]ꎬ ２０１７ꎬ １３６(５): ７５４－７６０.

[２２] Ｌｅｅ Ｓ Ｙꎬ Ｙａｓｕｄａ Ｔꎬ Ｙａｎｇ Ｙ Ｓꎬ ｅｔ ａｌ. Ａｎｇｅｗａｎｄｔｅ Ｃｈｅｍｉｅ

Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ Ｅｄｉｔｉｏｎ[Ｊ]ꎬ ２０１４ꎬ ５３(２５): ６４０２－６４０６.

[２３] Ｎｉｓｈｉｄｅ Ｊ Ｉꎬ Ｎａｋａｎｏｔａｎｉ Ｈꎬ Ｈｉｒａｇａ Ｙꎬ ｅｔ ａｌ. Ａｐｐｌｉｅｄ Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｌｅｔｔｅｒｓ

[Ｊ]ꎬ ２０１４ꎬ １０４(２３): ８７－９１.

[２４] Ｌｉ Ｙ Ｃꎬ Ｌｉ Ｘ Ｌꎬ Ｃｈｅｎ Ｄ Ｊꎬ ｅｔ ａｌ. Ａｄｖａｎｃｅｄ Ｆｕｎｃｔｉｏｎａｌ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ[Ｊ]ꎬ

２０１６ꎬ ２６(３８): ６９０４－６９１２.

[２５] Ｌｉｕ Ｗꎬ Ｚｈｅｎｇ Ｃ Ｊꎬ Ｗａｎｇ Ｋꎬ ｅｔ ａｌ. ＡＣＳ Ａｐｐｌｉｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ ＆ Ｉｎｔｅｒｆａｃｅｓ

[Ｊ]ꎬ ２０１６ꎬ ８(４８): ３２９８４－３２９９１.

[２６] Ｚｈａｎｇ Ｍꎬ Ｗａｎｇ Ｋꎬ Ｚｈｅｎｇ Ｃ Ｊꎬ ｅｔ ａｌ. Ｏｒｇａｎｉｃ Ｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃｓ[Ｊ]ꎬ ２０１７ꎬ

５０: ４６６－４７２.

[２７] Ｚｈａｏ Ｊꎬ Ｃｈｅｎ Ｘ Ｊꎬ Ｙａｎｇ Ｚꎬ ｅｔ ａｌ. Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ Ｃ

[Ｊ]ꎬ ２０１８ꎬ ６(１３): ３２２６－３２３２.

[２８] Ｄ’Ａｎｄｒａｄｅ Ｂ Ｗꎬ Ｈｏｌｍｅｓ Ｒ Ｊꎬ Ｆｏｒｒｅｓｔ Ｓ Ｒ. Ａｄｖａｎｃｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ[Ｊ]ꎬ

２００４ꎬ １６(７): ６２４－６２８.

[２９] Ｓｕｎ Ｑꎬ Ｃｕｉ Ｌ Ｓꎬ Ｘｉｅ Ｙ Ｍꎬ ｅｔ ａｌ. Ｏｒｇａｎｉｃ Ｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃｓ[Ｊ]ꎬ ２０１７ꎬ ４８

(７): １１２－１１７.

[３０] Ｗｕ Ｓ Ｆꎬ Ｌｉ Ｓ Ｈꎬ Ｗａｎｇ Ｙ Ｋꎬ ｅｔ ａｌ. Ａｄｖａｎｃｅｄ Ｆｕｎｃｔｉｏｎａｌ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ

[Ｊ]ꎬ ２０１７ꎬ ２７(３１): １７０１３１４.

[３１] Ｗａｎｇ Ｑꎬ Ｄｉｎｇ Ｊꎬ Ｍａ Ｄꎬ ｅｔ ａｌ. Ａｄｖａｎｃｅｄ Ｆｕｎｃｔｉｏｎａｌ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ[Ｊ]ꎬ

２０１０ꎬ １９(１): ８４－９５.

[３２] Ｆｕ Ｑꎬ Ｃｈｅｎ Ｊꎬ Ｓｈｉ Ｃꎬ ｅｔ ａｌ. ＡＣＳ Ａｐｐｌｉｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ ＆ Ｉｎｔｅｒｆａｃｅｓ[Ｊ]ꎬ

２０１２ꎬ ４(１２): ６５７９－６５８６.

[３３] Ｚｈａｏ Ｙꎬ Ｃｈｅｎ Ｊꎬ Ｍａ Ｄ. Ａｐｐｌｉｅｄ Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｌｅｔｔｅｒｓ [ Ｊ]ꎬ ２０１１ꎬ ９９

(１６): ２２６.

[３４] Ｚｈａｏ Ｙꎬ Ｚｈｕ Ｌꎬ Ｃｈｅｎ Ｊꎬ ｅｔ ａｌ. Ｏｒｇａｎｉｃ Ｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃｓ[Ｊ]ꎬ ２０１２ꎬ １３(８):

１３４０－１３４８.

[３５] Ｗａｎｇ Ｑꎬ Ｍａ Ｄꎬ Ｄｉｎｇ Ｊꎬ ｅｔ ａｌ. Ｏｒｇａｎｉｃ Ｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃｓ[Ｊ]ꎬ ２０１５ꎬ １９(４):

１５７－１６２.

[３６] Ｑｉ Ｗꎬ Ｄｉｎｇ Ｊꎬ Ｍａ Ｄꎬ ｅｔ ａｌ. Ａｄｖａｎｃｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ[Ｊ]ꎬ ２０１０ꎬ ２１(２４):

２３９７－２４０１.

[３７] Ｓｕ Ｓ Ｊꎬ Ｇｏｎｍｏｒｉ Ｅꎬ Ｓａｓａｂｅ Ｈꎬ ｅｔ ａｌ. Ａｄｖａｎｃｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ[Ｊ]ꎬ ２００８ꎬ

２０(２１): ４１８９－４１９４.

[３８] Ｚｈａｏ Ｙꎬ Ｃｈｅｎ Ｊꎬ Ｍａ Ｄ. ＡＣＳ Ａｐｐｌｉｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ ＆ Ｉｎｔｅｒｆａｃｅｓ[Ｊ]ꎬ ２０１３ꎬ

５(３): ９６５－９７１.

[３９] Ｚｈａｎｇ Ｄ Ｄꎬ Ｄｕａｎ Ｌꎬ Ｚｈａｎｇ Ｄ Ｑꎬ ｅｔ ａｌ. Ｏｒｇａｎｉｃ Ｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃｓ[Ｊ]ꎬ

２０１３ꎬ １４(１): ２６０－２６６.

[４０] Ｓｈｉｎ Ｈꎬ Ｌｅｅ Ｓꎬ Ｋｉｍ Ｋ Ｈꎬ ｅｔ ａｌ. Ａｄｖａｎｃｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ[Ｊ] ꎬ ２０１４ꎬ ２６

(２７): ４７３０－４７３４.

[４１] Ｌｅｅ Ｊ Ｈꎬ Ｓｈｉｎ Ｈꎬ Ｋｉｍ Ｊ Ｍꎬ ｅｔ ａｌ. ＡＣＳ Ａｐｐｌｉｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ ＆ Ｉｎｔｅｒｆａｃｅｓ

[Ｊ] ꎬ ２０１７ꎬ ９(４): ３２７７－３２８１.

[４２] Ｇｉｅｂｉｎｋ Ｎ Ｃꎬ Ｄ’Ａｎｄｒａｄｅ Ｂ Ｗꎬ Ｗｅａｖｅｒ Ｍ Ｓꎬ ｅｔ ａｌ. Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ａｐｐｌｉｅｄ

Ｐｈｙｓｉｃｓ[Ｊ]ꎬ ２００９ꎬ １０５(１２): １２４５１４.

[４３] Ｂａｌｄｏ Ｍ Ａꎬ Ｔｈｏｍｐｓｏｎ Ｍ Ｅꎬ Ｆｏｒｒｅｓｔ Ｓ Ｒ. Ｎａｔｕｒｅ[Ｊ]ꎬ ２０００ꎬ ４０３

(６７７１): ７５０.

[４４] Ｄ’Ａｎｄｒａｄｅ Ｂ Ｗꎬ Ｂａｌｄｏ Ｍ Ａꎬ Ａｄａｃｈｉ Ｃꎬ ｅｔ ａｌ. Ａｐｐｌｉｅｄ Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｌｅｔｔｅｒｓ

[Ｊ]ꎬ ２００１ꎬ ７９(７): １０４５－１０４７.

[４５] Ｃｈｅｎｇ Ｇꎬ Ｌｉ Ｆꎬ Ｄｕａｎ Ｙꎬ ｅｔ ａｌ. Ａｐｐｌｉｅｄ Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｌｅｔｔｅｒｓ[Ｊ]ꎬ ２００３ꎬ ８２

(２４): ４２２４－４２２６.

[４６] Ｌｅｉ Ｇꎬ Ｗａｎｇ Ｌꎬ Ｑｉｕ Ｙ. Ａｐｐｌｉｅｄ Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｌｅｔｔｅｒｓ[Ｊ]ꎬ ２００４ꎬ ８５(２２):

５４０３－５４０５.

１９９
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[４７] Ｚｈａｎｇ Ｙꎬ Ｃｈｅｎｇ Ｇꎬ Ｚｈａｏ Ｙꎬ ｅｔ ａｌ. Ａｐｐｌｉｅｄ Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｌｅｔｔｅｒｓ[Ｊ]ꎬ ２００５ꎬ

８６(１): ０１１１１２.

[４８] Ｃｈｅｎｇ Ｇꎬ Ｚｈａｎｇ Ｙꎬ Ｚｈａｏ Ｙꎬ ｅｔ ａｌ. Ａｐｐｌｉｅｄ Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｌｅｔｔｅｒｓ[Ｊ]ꎬ ２００６ꎬ

８８(８): ０８３５１２.

[４９] Ｌｉ Ｇꎬ Ｓｈｉｎａｒ Ｊ. Ａｐｐｌｉｅｄ Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｌｅｔｔｅｒｓ [ Ｊ ]ꎬ ２００３ꎬ ８３ ( ２６ ):

５３５９－５３６１.

[５０] Ｑｉｎ Ｄꎬ Ｔａｏ Ｙ. Ａｐｐｌｉｅｄ Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｌｅｔｔｅｒｓ[Ｊ]ꎬ ２００５ꎬ ８６(１１): １１３５０７.

[５１] Ｓｕｎ Ｙꎬ Ｇｉｅｂｉｎｋ Ｎ Ｃꎬ Ｋａｎｎｏ Ｈꎬ ｅｔ ａｌ. Ｎａｔｕｒｅ [ Ｊ]ꎬ ２００６ꎬ ４４０

(７０８６): ９０８.

[５２] Ｓｃｈｗａｒｔｚ Ｇꎬ Ｐｆｅｉｆｆｅｒ Ｍꎬ Ｒｅｉｎｅｋｅ Ｓꎬ ｅｔ ａｌ. Ａｄｖａｎｃｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ[Ｊ]ꎬ

２００７ꎬ １９(２１): ３６７２－３６７６.

[５３] Ｓｃｈｗａｒｔｚ Ｇꎬ Ｒｅｉｎｅｋｅ Ｓꎬ Ｗａｌｚｅｒ Ｋꎬ ｅｔ ａｌ. Ａｐｐｌｉｅｄ Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｌｅｔｔｅｒｓ[Ｊ]ꎬ

２００８ꎬ ９２(５): ３９.

[５４] Ｔａｏ Ｙꎬ Ｗａｎｇ Ｑꎬ Ｓｈａｎｇ Ｙꎬ ｅｔ ａｌ. Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｃｏｍｍｕｎｉｃａｔｉｏｎｓ[Ｊ]ꎬ ２００９

(１): ７７－７９.

[５５] Ｐｅｎｇ Ｔꎬ Ｙａｎｇ Ｙꎬ Ｂｉ Ｈꎬ ｅｔ ａｌ. Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ[Ｊ]ꎬ

２０１１ꎬ ２１(１１): ３５５１－３５５３.

[５６] Ｗａｎ Ｊꎬ Ｚｈｅｎｇ Ｃ Ｊꎬ Ｆｕｎｇ Ｍ Ｋꎬ ｅｔ ａｌ. Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ

[Ｊ]ꎬ ２０１２ꎬ ２２(１０): ４５０２－４５１０.

[５７] Ｙｅ Ｊꎬ Ｚｈｅｎｇ Ｃ Ｊꎬ Ｏｕ Ｘ Ｍꎬ ｅｔ ａｌ. Ａｄｖａｎｃｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ[Ｊ]ꎬ ２０１２ꎬ ２４

(２５): ３４１０－３４１４.

[５８] Ｚｈｅｎｇ Ｃ Ｊꎬ Ｗａｎｇ Ｊꎬ Ｙｅ Ｊꎬ ｅｔ ａｌ. Ａｄｖａｎｃｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ[Ｊ]ꎬ ２０１３ꎬ ２５

(１５): ２２０５－２２１１.

[５９] Ｓｕｎ Ｎꎬ Ｗａｎｇ Ｑꎬ Ｚｈａｏ Ｙꎬ ｅｔ ａｌ. Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ Ｃ[Ｊ]ꎬ

２０１４ꎬ ２(３６): ７４９４－７５０４.

[６０] Ｓｕｎ Ｎꎬ Ｗａｎｇ Ｑꎬ Ｚｈａｏ Ｙꎬ ｅｔ ａｌ. Ａｄｖａｎｃｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ[Ｊ]ꎬ ２０１４ꎬ ２６

(１０): １６１７－１６２１.

[６１] Ｚｈａｎｇ Ｄꎬ Ｚｈａｎｇ Ｄꎬ Ｄｕａｎ Ｌ. ＡＣＳ Ａｐｐｌｉｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ ＆ Ｉｎｔｅｒｆａｃｅｓ[Ｊ]ꎬ

２０１６ꎬ ８(３５): ２３１９７－２３２０３.

[６２] Ｚｈａｎｇ Ｄꎬ Ｄｕａｎ Ｌꎬ Ｌｉ Ｙꎬ ｅｔ ａｌ. Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ Ｃ[Ｊ]ꎬ

２０１４ꎬ ２(３８): ８１９１－８１９７.

[６３] Ｚｈａｎｇ Ｄꎬ Ｃａｉ Ｍꎬ Ｚｈａｎｇ Ｙꎬ ｅｔ ａｌ. ＡＣＳ Ａｐｐｌｉｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ ＆ Ｉｎｔｅｒｆａｃｅｓ

[Ｊ]ꎬ ２０１５ꎬ ７(５１): ２８６９３－２８７００.

[６４] Ｗｅｉ Ｐꎬ Ｚｈａｎｇ Ｄꎬ Ｃａｉ Ｍꎬ ｅｔ ａｌ. Ｏｒｇａｎｉｃ Ｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃｓ[Ｊ]ꎬ ２０１７ꎬ ４９:

２４２－２４８.

[６５] Ｚｈａｎｇ Ｄꎬ Ｄｕａｎ Ｌꎬ Ｚｈａｎｇ Ｙꎬ ｅｔ ａｌ. Ｌｉｇｈｔ: Ｓｃｉｅｎｃｅ ＆ Ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎｓ[Ｊ]ꎬ

２０１５ꎬ ４(１): ｅ２３２.

[６６] Ｚｈａｎｇ Ｄꎬ Ｃａｉ Ｍꎬ Ｚｈａｎｇ Ｙꎬ ｅｔ ａｌ. Ｍａｔｅｒｉａｌｓ Ｈｏｒｉｚｏｎｓ[Ｊ]ꎬ ２０１６ꎬ ３

(２): １４５－１５１.

[６７] Ｎｏｄａ Ｈꎬ Ｎａｋａｎｏｔａｎｉ Ｈꎬ Ａｄａｃｈｉ Ｃ. Ｓｃｉｅｎｃｅ Ａｄｖａｎｃｅｓ[Ｊ]ꎬ ２０１８ꎬ ４

(６): ｅａａｏ６９１０.

[６８] Ｌｉｕ Ｘ Ｋꎬ Ｃｈｅｎ Ｚꎬ Ｑｉｎｇ Ｊꎬ ｅｔ ａｌ. Ａｄｖａｎｃｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ[Ｊ]ꎬ ２０１５ꎬ ２７

(４４): ７０７９－７０８５.
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