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引言：

尽管科学哲学家可能会争论科学方法的原则，但将

化学工程等应用学科的核心目标描述为生产具有可靠性

能和规格的技术和产品是没有争议的。关注可靠性的一

个实际原因是关于财务方面的：建设大型化工厂需要大

量的前期投资。这意味着对于这样一个工厂内的过程是

否会起作用，可以容忍的风险水平非常低，也许几乎为

零。由于化学工艺设计通常依赖于指定各种材料的物理

特性，因此必须可靠地了解这些特性，然后才能做出明

智的设计决策。全球有大量研究小组开展研究，重点是

开发新材料（例如催化剂、吸附剂、可调溶剂、电池阴

极、太阳能电池），目的是让这些材料用于现实世界的工

程应用。本文的目的是探讨一个重要的（即使是令人不

安的）问题：化学工程和相关领域中以材料为导向的研

究结果的可重复性如何？

几乎每个活跃的研究人员都可以描述以前无法复制

的工作示例。在许多情况下，这些战争故事是大量时间

和金钱浪费在关注文献中先前工作的结果。更坦率的研

究人员通常可以找出即使在他们的团队内部也无法重复

他们自己团队中以前的工作的例子。近年来，人们对这

些问题的广泛性引起了对多个科学领域的强烈兴趣，包

括将科学描述为处于危机中的书籍长度的处理方法。

Ioannidis于2005年所发表的一篇命题  为“为什么大多

数已发表的研究结果都是错误的”的文章激起了人们对科
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学可重复性的担忧。这篇文章使用了一个简单的统计模型

来得出标题中描述的结论。然后，约阿尼迪斯从他的结论

中得出了几个推论。前两个符合科学常识：小型研究更容

易产生不正确的发现，而小的物理效应更容易产生不真

实的结论。然而，其他推论涉及更多的社会评论，例如，

“科学领域越热，研究结果就越不可能是真实的”。

几项开创性研究以最直接的方式解决了可重复性问

题：通过重复实验。在心理学方面已经做出了广泛的努

力，部分原因是未能复制诸如力量姿势之类的效果，这

些效果在首次报道时引起了公众的极大关注。例如，一

个大型国际心理学家团队在 36 个独立样本中重复了 13 个

“经典和现代效应”。他们发现 13 种效应中有 10 种复制

一致，但其余 3 种要么没有复制，要么复制很弱。该领

域的研究问题和方法与面向材料的工程研究有很大不同，

很难从另一个方面得出结论。一项与化学工程师产生更

强烈共鸣的引人注目的研究描述了拜耳多年来的工作，

旨在复制已发表的肿瘤学和药物方面的学术发现。这些

项目通常持续 6-12 个月。在报告的 67 个项目中，仅 21%

实现了完全复制，而在 65% 中观察到“不一致”。一年

后，来自 Amgen 的一个团队报告了类似的结果，他们协

调努力复制了 53 篇血液学和肿瘤学领域有史以来被引用

次数最多的论文。在这种情况下，原始论文的主要科学

发现只有 11% 的时间得到证实。思考这一结果可以很容

易地理解科学处于危机中的叙述是如何产生的，尽管有

些人反对这种描述。

上述拜耳和安进研究的结果令人震惊，但这些发现

能否外推到面向材料的工程研究？毕竟，肿瘤学和类似

领域的生命科学研究本质上依赖于生物样本，许多人认

为，至少在传闻中，这些样本比非生物材料更具可变性。

我们在本文中的重点是考虑在非生物领域的材料导向研

究中的可重复性研究（为简洁起见，我们在下面简称为

材料导向研究）。描述这些领域典型研究问题的一些特

征是有用的。首先，这些问题的特点是有许多（可能是

103-106 种）不同的材料或材料成分，可以在寻找获胜

材料时加以考虑。热门话题的研究文献通常包含许多描

述密切相关材料的合成和测试的论文。这些问题的第二

个共同特征是研究界使用定义明确的指标来判断哪种材

料是最好的。这些指标的三个例子是太阳能电池的转换

效率、热电材料的品质因数（ZT）以及用于气体捕获的

吸附剂的存储容量。在这三个例子中，太阳能电池因其

广泛的商业应用而脱颖而出。有趣的是，太阳能电池与

更多研究型材料的不同之处在于，有一种被广泛接受的

第三方机制来建立光伏效率性能测量的一致性和准确性。

尽管科学文献中的大量努力通常集中在一个简单的性能

指标上，但重要的是要记住，为实际应用选择材料通常

受多种标准的影响。这些领域的第三个特点是，成功不

仅带来科学荣誉，还带来知识产权和商业价值的潜在利

益。这第三个特征可能会在数据的公正和及时共享方面

造成相当大的复杂性。

案例研究一：吸附金属有机框架中的二氧化碳

在这里，我们总结了 Park 等人最近的工作，他们采

用了另一种方法，即在现有文献中搜索已经存在的重复

实验。这种文献荟萃分析策略利用了热门研究领域的一

个特点：让许多小组研究密切相关的材料通常会导致重

复实验，即使重复不是所做工作的具体目标。

Park 等人专注于 MOF 中的 CO2 吸附。MOF 是一类结

晶纳米多孔材料，在过去 15 年中引起了广泛的兴趣，用

于各种应用，包括气体吸附。以前没有接触过这些材料

的读者可以获得对 MOF 的物理性质和合成的优秀评论。

已经发表了数万篇与 MOF 的合成及其性能相关的论文。

由于全球对 CO2 捕获作为缓解气候变化的可能工具的浓

厚兴趣，因此有大量论文可用于测量 MOF 中 CO2 的吸附

特性。尽管基于吸附的完整分离系统的设计涉及许多因

素，但 CO2 的平衡吸附等温线经常被用来判断 MOF（或

其他吸附剂）是否有用或有趣。Park 和他的同事讨论的

主题是可以明确说明 MOF 中 CO2 吸附等温线的再现性。

这个主题的选择是基于对特定物理现象的实验再现性做

出坚定陈述的可能性，而不是因为 Park 等人。相信 MOF

中的 CO2 吸附在某种程度上比在面向材料的研究中广泛

研究的其他物理现象更具（或更少）可重复性。

Park 等人研究的一个关键方面是 CO2 吸附等温线的

实验测量是相对常规的，可以使用几种广泛可用的商业

仪器进行。美国国家标准与技术研究院（NIST）最近的

一项研究有力地说明了这一点，其中 11 个独立小组测量

了 NIST 提供给每个小组的沸石在 20° C 时的 CO2 吸附

量。这项工作的 13 项实验的结果是使用一系列设备进行

的。实验之间的良好一致性是显而易见的。这项研究并

不意味着进行这些测量是微不足道的——仍然需要小心

和技巧才能准确地进行测量。尽管如此，结果确实表明，

至少在原则上，在室温下可靠测量多孔材料中的 CO2 吸

附对于装备精良的研究人员来说并不构成巨大挑战。

Park 等人工作的第二个关键方面。是存在一个公

开可用的数据库，该数据库试图以全面的方式从公开文

献中收集平衡吸附等温线（对于所有分子，而不仅仅是

CO2）。收集这些数据需要 NIST 领导的编译团队付出巨大

的持续努力，而没有这些数据需要 Park 等人的工作。范
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围会更有限。

Park 等人分析了 NIST 吸附数据库中报告的数千条等

温线，以收集 MOF 中 CO2 的所有可用测量值。从这些数

据中，他们确定了多次报告的所有示例。对于少量材料，

可以使用相对大量的复制品。重复次数最多的示例是著

名的 MOFHKUST-1，显示了该材料在小温度范围内可用

的所有 18 条等温线。众所周知，HKUST-1 对水分敏感，

因此材料制备和处理的微小变化可能导致材料性能发生

重大变化。

有两个强烈对比的重复测量纳米多孔材料中 CO2 吸

附的示例，其中一个具有高度可重复性，而另一个则不

是。哪个例子更有代表性？ Park 等人的工作对这个问题

提供了一些见解，因为他们将上述方法扩展到所有报告

的 MOF 中的 CO2 等温线。他们的主要发现之一是，在

分析的所有重复等温线中，五分之一（或更准确地说，

21%）被归类为异常值。也就是说，五分之一的等温线

在统计上与相同材料的其他可用复制品不一致。这是一

个发人深省的观察，因为如果它代表了整个文献，这意

味着从文献中选择一条等温线大约有五分之一的机会使

数据与通常被认为是正确的数据有很大差异回答。对于

其他面向材料的研究领域来说，确定这一估计是否也是

一个合理的估计显然是非常有趣的。

如果可以访问足够多的重复测量值，可以很容易地

检测到异常值，那么上面讨论的 20% 的异常值出现就不

会令人担忧。不幸的是，这并没有描述与面向材料的研

究相关的文献的现实。尽管已经发表了数千篇关于 MOF

中气体吸附数据的论文，但 Park 等人发现，在去除异常

值后，只有九种材料存在四个或更多复制 CO2 等温线。

对于公开文献中的绝大多数 CO2 吸附等温线，没有可用

的独立复制品。

我们强调 Park 等人的结果集中在 MOF 中的气体吸

附，因为可以获得全面的数据收集，而不是因为作者认

为使用这些材料的实验本质上比任何其他领域的测量具

有更多（或更少）可重复性以材料为导向的研究。我们

对其结果的总结应仅被视为研究领域可重复性的初步案

例研究。关于从此类回顾性文献分析中可以推断出什么

和不能推断出什么，存在一系列问题，我们建议感兴趣

的读者参考 Park 等人的原创作品以了解更多细节。

案例研究二：晶体化纳米多孔材料的复制合成

第一个案例研究侧重于纳米多孔材料的特定应用，

即二氧化碳的吸附。此特定应用可能会低估有关基础材

料可重复性的已知信息，因为后续工作可能会遵循最初

报告的材料合成，但会针对不同应用测试此材料。这提

出了一个更基本的问题，可以询问有关面向材料的研究

的可重复性：一旦报告了新材料的合成，该合成多久独

立复制一次？如果文献中的新材料不再制造（或者更准

确地说，公开文献中不再报道它们的合成），那么不可避

免地会导致对这些材料的再现性或它们的特性一无所知。

为了探讨我们上面提出的问题的一个具体例子，我

们检查了描述 MOF 材料合成的文献。关于 MOF 及其特性

的论文已经发表了数万篇，因此很难说社区没有足够的

机会重复材料的合成。尽管尝试对这些文献进行全面分

析会很有趣，但这样做远远超出了我们在此讨论的范围。

相反，我们选择了一小部分材料并检查了它们在文献中

的历史。因此，我们在本节中的讨论应被视为轶事，而

不是提供明确的分析。

新晶体材料（如 MOF）的晶体结构通常在出版期

间或之后在剑桥结构数据库（CSD）中报告。我们从

Computation-Ready，Experimental（CoRE）MOF 数 据 库

中选择了 16 个 MOF，该数据库是 CSD 的一个子集，几乎

包含所有无序 MOF。这 16 种材料中的每一种最初都是在

2007 年至 2013 年期间报告的，并且在可能的情况下，我

们选择了原始报告描述单一材料的示例。后一种选择大

大简化了对后来引用原始结果的论文的分析。在撰写本

文时，这 16 篇原始论文被引用了 8 到 168 次，平均被引

用次数约为 50 次。当然，可能有正当理由不重复对特定

材料的研究；例如，材料在首次针对特定任务进行测试

时的性能可能很差。如果一篇论文被多次引用，这至少

是一个微弱的证据，表明所报道的材料具有足够的价值，

让社区对其感兴趣。

我们检查了引用原始 16 份合成报告之一的 768 篇论

文中的每一篇，以确定哪些材料已被再次合成。我们没

有对重复合成的质量或结果做出判断；如果作者说他们

制作了与早期论文相同的材料，那么我们认为这是重复

合成。我们将具有相同名称的 MOF 的化学变体，例如

MIL-96（Al）和 MIL-96（Cr）视为复制合成。如果有机

接头被官能化，如果被取代的金属中心从根本上改变了

感兴趣的主要性质（例如，晶体结构），或者如果客体夹

杂物显着改变了感兴趣的主要性质，则认为引用进行了

修改合成。我们下面的讨论不包括重复计算；如果一篇

论文重复了精确合成然后进一步修改它，我们将其视为

精确重复合成的一个例子，但不包括修改后的合成。我

们还检查了施引论文，看它们是否与原始报告共享一位

或多位作者。

在我们调查的 16 种材料中，超过四分之一（5/16）

没有被任何作者再次合成，超过一半（9/16）没有由独
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立于原作者的一组作者合成 . 换句话说，从已发表的文献

中无法得出任何关于大多数材料的再现性的结论，即使

是由两个独立小组制作的材料的最低水平。只有三种材

料的合成精确重复了两次以上，而这些材料中只有一种

是由独立于原作者的研究人员进行的这些复制。有趣的

是，报告的重复次数与初始论文的引用次数并没有很强

的相关性。例如，原始作者复制次数最多的材料仅是我

们检查的论文中被引用次数第五多的论文。

也许我们的结果中最引人注目的观察是，报告的修

改合成的数量明显大于精确合成的数量。回想一下，在

我们的符号中，仅当该报告不包括原始材料合成的数据

时，才将材料记录为具有修改的合成报告。似乎在许多

开发改进合成的研究中，原始材料也是在新工作的过程

中产生的。这表明作者在报告他们的工作时有意识地选

择不包括有关复制合成的信息。如果这是正确的，那么

研究界就错失了通过报告重复实验来增强已发表文献的

可靠性的机会。

我们提供的轶事数据虽然发人深省，但应该被认为

是说明性的，而不是确定性的。我们只检查了以非随机

方式选择的少数示例。我们假设这些合成 MOF 的结果表

明将相同的方法应用于其他类别的材料会发现什么，但

我们尚未验证这一假设。我们的分析只检查材料是否被

重复合成，而不是重复合成是否给出一致结果的问题。

后一个问题对于 MOF 合成的定量解决具有挑战性，因为

评估合成结果的主要工具粉末 X 射线衍射通常是定性而

非定量工具。

结论和建议

前面的部分旨在促使读者思考他们自己研究领域

的可再现性状态。在理想主义的层面上，很容易得出结

论，如果文献中信息的可靠性更高，或者更容易评估，

那么以材料为导向的研究对社会的长期影响和价值会得

到改善。同时，任何提高可重复性的努力都伴随着相对

于当前规范的实际时间和资源成本。对科学可复制性的

担忧已导致研究人员个人以及机构、期刊和资助机构在

社区层面提出一系列改进建议。尽管其中许多建议具有

广泛的适用性，但生命科学（例如生物医学）、行为科

学（例如心理学）和面向材料的化学工程之间的研究文

化差异意味着在前几个领域提出的建议并不总是能很好

地转化进入后者。例如，在生物医学和行为科学中，一

项重要的建议是增加研究的样本量，以增强可获取信息

的统计能力。得知基于材料的工程论文中报告的典型测

量值 N=1，这些领域的许多科学家会感到震惊。也就是

说，报告来自单个样本或实验的数据是很常见的。对这

一认识的适当回应是旨在量化关键测量中的不确定性来

源（通过误差条或其他方法）。这样说来，这个建议在极

端情况下似乎没有争议，但本文的资深作者可以很容易

地在我们已发表的作品中没有找到明确报告这项工作的

例子。考虑一下您自己的研究小组发表的作品是否也是

如此，这将是一个有用的练习。
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