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谭必恩教授团队合成得到高结晶的共价三嗪骨架材料
来源：化学与化工学院  浏览次数： 140  发布时间：2019-04-09  编辑：程亚楠

新闻网讯（通讯员 吴疆鄂）3月28日，国际材料领域的顶级期刊《先进材
料》（Advanced Materials）杂志在线发表了华中科技大学化学与化工学院谭必
恩教授团队的最新研究成果：《控制单体加料速率来合成高结晶三嗪共价框
架》（Controlling Monomer Feeding Rate to Achieve Highly Crystalline
Covalent Triazine Frameworks）。2017级博士生刘满营为第一作者，谭必恩教
授、金尚彬副教授是论文的共同通讯作者。

共价有机框架（COFs）是一类结构有序的有机多孔材料，可以用X射线粉
末衍射仪（PXRD）和高分辨透射电子显微镜（HR-TEM）来表征其结构，目前
其研究越来越受到广大研究人员的广泛关注。高结晶性的COFs半导体材料中的
缺陷较少，有利于光生电子与空穴的分离及相应电荷的传输，因而在光电应用
领域有着巨大前景。作为COFs中的分支，共价三嗪框架（CTFs）的结构多数是
无定形的，仅有少数个例含有有序结构。这主要是因为其连接单元的三嗪环的
C=N双键芳香性强，在聚合反应过程中，键的形成容易，而打开较难，因此可
逆性较弱；同时正向反应速率快，从而导致这类聚合物自我修复，重新组装能
力不足，形成有序结构变得非常困难。针对这一问题，该研究团队前期发展
了“原位氧化生成单体的策略”，减少了体系中的单体浓度，从而降低正向聚合速
率，达到控制聚合物晶核生成速率，使得聚合过程中的自我修复能力增加，成
功制备得到高结晶性的CTFs（Angew. Chem. Int. Ed.2018,57, 11968-
11972）。

 
图1（a）控制单体加料速率合成高结晶性CTFs策略示意图；（b）不同加料

速率下的PXRD图

通过对结果的深入分析，该研究团队发现，在聚合反应过程中，单体浓度
可能是影响产物结晶性的关键因素，进而提出“控制单体的加料速率来提高结晶
性的策略”，即通过控制加料速率来调控聚合物反应的进度，从而给与充足的时
间来实现键的打开与重新连接的这一自我校正过程，使晶核的形成变慢，晶体
生长得更大更完美（图1）。
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通过这一策略，该团队成功合成了可与其他弱键体系（如：硼酯类、亚胺
键类等）的COFs相媲美的高结晶性CTFs。尤其通过高分辨透射电镜（HR-
TEM）的观测手段，直观地展示了高结晶性CTFs样品（CTF-HUST-HC1）的精细
结构（图2）。分别测试了高结晶的CTFs（CTF-HUST-HC1）与无定形的
CTFs（CTF-HUST-1）的光电响应和阻抗谱，发现高结晶CTFs的光生电子与空穴
的分离能力与电荷传输能力大大增强。随后，该团队首次将该类CTFs材料应用
于光催化降解一氧化氮(NO)中，发现高结晶的CTFs（CTF-HUST-HC1）的光催
化去除NO能力强于无定形的CTFs（CTF-HUST-1）。该研究将对高结晶性CTFs
的合成和光催化应用的发展，起到进一步的推动作用。

 
图2高结晶的CTF-HUST-HC1的SEM图（a）、TEM图（b）、HR-TEM图
（c）和（d）、快速傅里叶变换FFT图（e）晶体结构示意图（f）

论文作者还包括博士后王绍磊、2014级博士生张承昕、2018级硕士生刘
静、2017级硕士生张禛、2016级直博生程光，以及合作单位华中农业大学的江
开、丁星副教授和陈浩教授，利物浦大学的李步怡博士。

该工作得到了国家重点研发计划国际科技合作重点专项、国家自然科学基
金以及华中科技大学自主创新基金交叉学科重点项目等项目资助。

论文链接：
https://onlinelibrary.wiley.com/doi/abs/10.1002/adma.201807865

http://bbs.whnet.edu.cn/
http://student.hust.edu.cn/
http://xyh.hust.edu.cn/
http://www.xinhua.org/
http://www.peopledaily.com.cn/
http://www.chinanews.com/
http://www.chinadaily.com.cn/
http://www.cyol.net/
http://hbrb.cnhubei.com/cache/paper_hbrb.aspx
http://www.cnhan.com/
http://ctdsb.cnhubei.com/cache/paper_ctdsb.aspx
http://www.cnzz.com/stat/website.php?web_id=4627847
http://www.bingyan.net/contact.aspx
mailto:xbbjb@mail.hust.edu.cn

