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摘  要：新型高温热障涂层材料已成为新一代航空发动机发展的关键材料。本工作通过固相反应法合成了一种单斜结构的高

熵稀土钽酸盐材料(Y0.2Gd0.2Dy0.2Ce0.2La0.2)TaO4[(5RE0.2)TaO4]，研究了其热、力学性能及抗熔融硅酸盐环境沉积物(CMAS)侵
蚀性能。结果表明：(5RE0.2)TaO4具有极低的热导率(1.22 W·m–1·K–1，600 ℃)和较高的热膨胀系数(10.3×10–6 K–1，1 200 ℃)，
与 YSZ 材料相比(2.1～2.7 W·m–1·K–1，100～900 ℃)热导率下降了近 42%。由于独特的铁弹增韧效应，其断裂韧性达

2.8 MPa·m1/2，优于多数新型热障涂层材料。1 350 ℃不同时间及 CMAS 侵蚀后，(5RE0.2)TaO4反应层厚度和渗透深度均显著

小于 YSZ 材料，是一种极具应用潜力的新型热障涂层材料。 
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Abstract: Novel high-temperature thermal barrier materials become the key materials for the development of new generation 
aeroengines. In this paper, a monoclinic high-entropy rare-earth tantalate material (Y0.2Gd0.2Dy0.2Ce0.2La0.2)TaO4[(5RE0.2)TaO4] was 
synthesized via solid-state reaction. The thermal, the mechanical and the molten silicate environmental deposits (CMAS) corrosion 
resistance were investigated. The results indicate that (5RE0.2)TaO4 exhibits a low thermal conductivity (i.e., 1.22 W·m–1·K–1, 600 ℃) 
and a high thermal expansion coefficient (i.e., 10.3×10–6 K–1, 1 200 ℃), Compared with YSZ material (i.e., 2.1–2.7 W·m–1·K–1, 
100–900 ℃), the thermal conductivity is decreased by 42%. The fracture toughness reaches 2.8 MPa·m1/2, which is superior to most 
thermal barrier coating materials because of its unique ferroelastic toughening effect. The thickness and penetration depth of the 
(5RE0.2)TaO4 reaction layer are smaller than those of the YSZ material after being corroded by CMAS at 1 350 ℃ for different 
durations. This material is a developed thermal barrier coating material with a great application potential. 
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热障涂层是提高燃气轮机、航空发动机高温部

件隔热性能与使用寿命的关键材料[1]。当前研究

最多、应用最广的热障涂层材料为氧化钇稳定氧

化锆(YSZ)，其主要优势在于具有较低的热导率、

高热膨胀系数、高熔点和良好的力学性能，在热

障涂层材料中占据不可替代的地位 [2–3]。然而，

YSZ 材料已经不能满足新一代航空发动机的工作

温度(≥1 200 ℃)[4–5]。因此，急需研制一种新型热

障涂层材料代替传统 YSZ。 
稀土锆酸盐、磷酸盐、铌酸盐具有比 YSZ 更低

的热导率和更好的抗 CMAS 侵蚀性。然而这些材料

的断裂韧性较低或热膨胀系数有待提高，阻碍了其

在热障涂层中的应用。近年来，稀土钽酸盐材料因

其具有独特的铁弹增韧、良好的热学性能、更高的

使用温度而备受关注[6–8]。Wang 等[6]发现 RETaO4

的热导率(3.94～1.26 W·m–1·K–1, 100～900 ℃)低于

传统的热障涂层材料 YSZ(2.1～ 2.7 W·m–1·K–1, 
100～900 ℃)。Chen 等[9]发现 RETaO4 (RE=Nd, Sm, 
Eu, Gd, Dy, Ho, Er, Y, Sc, Yb, Lu)热膨胀系数为

[(5.0～10.7×10–6) K–1, 1 200 ℃]。但是，为满足新一

代大推重比航空发动机的更高要求，稀土钽酸盐材

料的热学和力学性能需要进一步改善。 
高熵材料由于具有 4 种核心效应[10–13]，即：

1)热力学的高熵效应；2) 结构的晶格畸变效应；

3) 动力学的迟滞扩散效应；4) 性能的“鸡尾酒”

效应，使得单组元陶瓷材料的某些性能得到优化，

综合性能得到进一步提升。Zhang 等[14]制备的高

熵稀土铌酸盐(La0.2Ho0.2Er0.2Y0.2Yb0.2)NbO4 具有较

高的热膨胀系数(11.19×10–6 K–1，686 ℃)和较低的

热导率 (2.34 W·m–1·K–1，100 ℃ )，优于单组元

YNbO4 的热膨胀系数(10.6×10–6 K–1，829 ℃)和热

导率(3.12 W·m–1·K–1，100 ℃)。Guo[15]等制备的高

熵材料 (La0.2Nd0.2Sm0.2Gd0.2Yb0.2)2(Zr0.75Ce0.25)2O7

具有较高的断裂韧性 [(2.0±0.3) MPa·m1/2] ，较

La2(Zr0.75Ce0.25)2O7 材料 [(1.4±0.1) MPa·m1/2]获得

明显提升，有望延长涂层在高温环境下的使用寿

命。Wang 等[16]制备的高熵 RETa3O9 材料热膨胀

系数范围为[(8.0×10–6～10.1×10–6) K–1, 1 200 ℃]，
远高于单组元 RETa3O9(RE=Gd,Sm,Dy)的热膨胀

系数[(3.6×10–6～7.5×10–6) K–1，1 200 ℃]。目前，关

于高熵稀土钽酸盐材料 RETaO4 的相关报道较少，

其综合性能(热学、力学、耐腐蚀性)鲜有研究。 
本工作将采用固相反应法合成了一种新型的高

熵稀土钽酸盐(Y0.2Gd0.2Dy0.2Ce0.2La0.2)TaO4 材料，系

统研究材料相组成、微观结构、热物理性能、力学

性能、抗 CMAS(CaO–MgO–Al2O3–SiO2)侵蚀性能，

从而提出一种极具应用潜力的新型热障涂层材料。 

1  实验 
1.1  样品制备 

以高纯氧化物(Y2O3、Gd2O3、Dy2O3、CeO2、

La2O3、Ta2O5，纯度＞99.9%，粒径 10～30 μm，

GoRing-China)为原料，采用高温固相反应法制备

高 熵 稀 土 钽 酸 盐 (Y0.2Gd0.2Dy0.2Ce0.2La0.2)TaO4 
[(5RE0.2)TaO4]材料。首先，将氧化物粉末按照化学

计量比称量质量，放入球磨罐中球磨混合。随后将

粉末干燥后在 20 MPa 的压力下将粉末压制成直径

20 mm、厚度 5 mm 的小圆片，进行 1 200 ℃预烧结。

在 1 750 ℃保温 5 h 的条件下烧成。最后，在 1 500 ℃

保温 2 h 的条件进行热蚀刻工艺。 
1.2  样品表征 

用 X′Pert Pro 型 X 射线衍射仪分析试样的物相

组成，测试条件：Cu 靶，Kα射线，管电压 60 kV，

管电流 100 mA。用 GeminiSEM 300 型扫描电子显

微镜观察试样的显微形貌，用 AzcLive UltimMax65
型能谱仪检测试样微观区域的元素分布，用

RPZ–04P型全自动高温热膨胀仪测定样品的热膨胀

率(dL/L0)与热膨胀系数(TECs)。用 LFA1 000 型激光

导热仪检测试样热扩散系数(α)，测试前在试样表面

喷涂石墨，以防止激光束直接穿透试样造成测量误

差，每个温度点测量 5 次，最终取平均值。通过

Neumann–Kopp 定律[17]计算高熵稀土钽酸盐的比热

容(Cp)。用 Archimedes 排水法测定样品密度(ρ)。热

导率(k′)由热扩散系数(α)、比热容(Cp)与密度(ρ)计算

得出，计算公式如下： 

pk Cα ρ′ =  (1) 

样品中的气孔会影响热导率的测定，因此，对材料

的实际热导率进行如下修正： 

0 )1 4 3(K k ϕ= ′ −  (2) 
其中：K0 为实际热导率；φ 为样品的孔隙率

(φ=1–ρ/ρ0；ρ0 为样品的理论密度)。 
用 Agilent G200 型纳米压痕仪测定样品弹性模

量，并用 LM–810AT 型显微硬度计测试样品的

Vickers 硬度。断裂韧性通过式(3)[18]计算： 

( ) / 31 2
IC

/2
V0. 016 ( )K P cE H=  (3) 

其中：KIC 为断裂韧性(MPa·m1/2)；E 为弹性模量

(GPa)；c 为 Vickers 硬度标记下尖端裂纹平均长度

(mm)；P为施加的压力(N)；HV为 Vickers硬度(GPa)。



第 51 卷第 12 期 王瑞达 等：高熵(Y0.2Gd0.2Dy0.2Ce0.2La0.2)TaO4陶瓷材料的热学、力学及抗熔融…… · 3135 · 
 

 

材料脆性指数(M)的计算公式如下[19]。 

V IC M H K=  (4) 
1.3  抗 CMAS 侵蚀性分析 

首先制备出组成为 33CaO–9MgO–13Al2O3– 
45SiO2 的 CMAS 粉体。将各氧化物按照化学计量

比称量质量并放入球磨罐中球磨混合。随后在

1 300 ℃烧结 5 h，将烧结产物进行研磨得到 CMAS
粉体。 

将 CMAS 粉体按照 80 mg/cm2 的质量压成小圆

片，放置在待侵蚀的试样中心位置，随后将试样置

于马弗炉中，加热至 1 350 ℃分别保温 6、12、24 h。
随炉冷却后，取出被侵蚀试样，沿中线切割得到陶

瓷基体与 CMAS 的截面试样。最后，采用 SEM/EDS
对试样进行抗侵蚀性分析。 

2  结果与讨论 
2.1  物相与微观形貌分析 

图 1 为(5RE0.2)TaO4 的 XRD 分析结果。由图 1a
可见，与单斜相 GdTaO4 标准卡片(Icsd 00–024– 
0441)相比对，发现有一一对应的衍射峰和 I2(5)的
空间结构。由图 1b 可见，在 2θ=23°附近发现了第

二相衍射峰，经与标准卡片(Icsd 00–045–1212)对
比，得知第二相为 CeTa3O9，其原因可能是 Ce4+的

掺入促使了少量第二相的生成。由于高熵特性引起

(5RE0.2)TaO4衍射峰较 GdTaO4 发生一定偏移，原因

是通过引入不同的稀土元素引起了本征晶格畸变，

使原子平面粗糙度增加和衍射峰的强度与位置发生

变化。对相组成的分析表明，高温固相反应能够制

备出了具有单斜结构的高熵稀土钽酸盐材料。 

 
(a) 10°–70° 

 
(b) 21°–31° 

图 1  (5RE0.2)TaO4 的 XRD 分析结果和 GdTaO4 的 ICSD
卡片 

Fig. 1  XRD results of (5RE0.2)TaO4 and ICSD card of GdTaO4 

 
图 2 为(5RE0.2)TaO4 的 SEM 照片和对应的 EDS

元素分布图。由图 2 可见，烧结后的(5RE0.2)TaO4

陶瓷表面没有明显的孔洞，从晶粒间的成分分析可

以观察到，Ta、Y、Gd、Ce 和 La 在微观结构上分

布均匀，无明显偏析与聚集现象发生。 
 

  
(a) SEM photograph of (5RE0.2)TaO4 (b) EDS spectra of (5RE0.2)TaO4 in Fig. 2(a) 

图 2  (5RE0.2)TaO4 的 SEM 照片和对应的 EDS 元素分布图 
Fig. 2  SEM image and EDS element distribution diagram of (5RE0.2)TaO4 

 
图 3 为热腐蚀后高熵稀土钽酸盐显微结构分

析，结合表 1 中材料空间结构、晶粒尺寸、体积

密度和气孔率数据对比可知，高熵(5RE0.2)TaO4 具

有与单组元 RETaO4 相同的空间结构，但由于烧结



· 3136 · 《硅酸盐学报》    J Chin Ceram Soc, 2023, 51(12): 3133–3143 2023 年 
 

 

温度高，其晶粒尺寸发生较明显的长大[20]。此外，

在热腐蚀后晶粒表面可以观察到铁弹畴的存在，

这主要是由于稀土钽酸盐(5RE0.2)TaO4 在高温时

(≥1 400 ℃)发生相变，晶粒表面产生热应力，进而

轻微扭动产生。 
 

 
(a) Grain distribution 

 
(b) Ferroelastic domain distribution map 

图 3  (5RE0.2)TaO4的晶粒和铁弹畴分布图 
Fig. 3  Grain distribution and ferroelastic domain distribution 

map of (5RE0.2)TaO4 
 

表 1  (5RE0.2)TaO4 陶瓷与 RETaO4 陶瓷的空间结构、晶粒

尺寸、体积密度和气孔率[6–7,21–22] 
Table 1  Spatial structure，grain size, bulk density and 

porosity of (5RE0.2)TaO4 and RETaO4 
ceramics[6–7,21–22] 

Samples 
Space  

group 
Grain size/ 

μm 
Bulk density/ 

(g·cm–3) 
Porosity/ 

% 

YTaO4 I2(5) 5 – 25 6.958  

GdTaO4 I2(5) 5 – 20 8.276 4 

DyTaO4 I2(5) 3 – 20 9.080 8 

(5RE0.2)TaO4 I2(5) 10 – 60 7.503 6.3 
 

2.2  热学性能分析 
图 4 为(5RE0.2)TaO4 热学性能随温度变化曲线。

由图 4a 可见，由于体积膨胀与声子激发，

(5RE0.2)TaO4 热容随温度升高而缓慢升高[23]，且数

值始终低于 RETaO4 和 YSZ。(5RE0.2)TaO4 样品的热

扩散系数(图 4b)同样低于 RETaO4 与 YSZ，较低的

热扩散系数有助于实现更低的热导率，(5RE0.2)TaO4

热导率显著低于单组元的 RETaO4 以及 YSZ，且随

着温度的升高热导率值先降低后升高，最低值达到

了 1.22 W·m–1·K–1。 
对于高熵稀土钽酸盐陶瓷，热量传导主要通过

晶格振动完成，声子为晶格振动的简正模能量量

子，是量子化的晶格振动。式(5)为热导率微观表

达式[23]： 
m

0

1 ( ) ( , )d
3

k c vl T
ω

= ω ω ω  (5) 

式中：c(ω)、l(ω,T)和 v 分别为单位体积热容、声子

平均自由程、平均声速。声子平均自由程对热导率

的高低起到决定性作用，随着温度的升高陶瓷的平

均自由程呈下降趋势。高温(不小于 600 ℃)时，由

于光子热辐射的影响热导率呈现上升趋势。 
由图 4c 可见，(Y0.2Gd0.2Dy0.2Ce0.2La0.2)TaO4 材

料相较于文献报道的(Y0.2Ce0.2Sm0.2Gd0.2Dy0.2)TaO4

材料[24]具有更低的热导率。由于(Y0.2Gd0.2Dy0.2Ce0.2 

La0.2)TaO4 具有第二相，第二相作为最强的散射中

心，有效的减小了声子散射的平均自由程，并且第

二相加剧了晶格畸变，从而在一定程度上降低了材

料热导率。另外，高熵的晶格畸变效应体现在引入

不同的稀土元素，造成原子尺寸差异不同，导致了

不同程度的原子尺寸失序、质量失序和晶格结构失

序，也影响着高熵稀土钽酸盐产生不同程度的晶

格畸变与声子散射强度，最终得到不同的热导率

数值[25–27]。原子的尺寸失序与质量失序对热导率的

影响可由式(6)表示[28]。 

( )1 4 2
PD p g4v v vτ ω δ− = π  (6) 

其中： 1
PDτ − 为声子弛豫时间；v 为每个原子的体积； 

ω为声子频率；vp 为声子相速度；vg 为声子群速度；

δ 为原子质量与半径的不匹配程度(即晶格畸变程

度)，对应关系可描述为式(7)[28]。 

( ) ( )2 2
1 11 1n n

i i i ii if m m f r rδ = == − + −   (7) 

其中：mi、ri 分别为的第 i 个原子分数 fi 的质量和半

径；m 、 r 分别为该原子所在位置的平均质量和半 
径。根据式(6)，当 δ越大，声子弛豫时间( 1

PDτ − )越短， 
进而声子散射越强，最终导致热导率越低。 

表 2 为(Y0.2Gd0.2Dy0.2Ce0.2La0.2)TaO4和(Y0.2Ce0.2 

Sm0.2Gd0.2Dy0.2)TaO4 中不同元素的原子质量与半

径。根据表 2 和式(7)，可计算得出 δ 分别为 0.065
和 0.061。(Y0.2Gd0.2Dy0.2Ce0.2La0.2)TaO4 δ 值更大，

说明晶格畸变程度越严重，使其在测量温度区间拥

有比(Y0.2Ce0.2Sm0.2Gd0.2Dy0.2)TaO4 更低的热导率。 
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(a) Thermal capacity (b) Thermal diffusivity 

  
(c) Thermal conductivity (d) Thermal expansion rate 

 
(e) Thermal expansion coefficient 

图 4  (5RE0.2)TaO4材料与其它材料的热学性能对比 
Fig. 4  Thermal properties of (Y0.2Gd0.2Dy0.2Ce0.2La0.2)TaO4 ceramics 

 
表 2  稀土元素的原子半径与质量 

Table 2  Atomic radius and mass of rare earth elements 

Element Atomic radius/Å Mass/(g·mol–1) 

Y 1.82 89.0 

Gd 2.54 157.0 

Dy 2.49 162.5 

Ce 1.81 140.0 

La 2.74 138.9 

Sm 2.59 150.4 

Ta2O5 在高温下的挥发性高于 RE2O3，在高温

固相反应过程中，一部分 Ta2O5 挥发出去，产生

氧空位造成点缺陷，加剧了声子散射过程。图 3
中稀土钽酸盐独特的铁弹畴结构也有助于降低热

导率[29]。因此，高熵稀土钽酸盐材料拥有极低的

热导率。 
由图 4d 可见，热膨胀速率随温度呈上升趋势，

且斜率基本不变。由此表明，高熵稀土钽酸盐
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(5RE0.2)TaO4在升温过程中没有发生相变，具有良好

的高温相稳定性。由图 4e 可以看出，(5RE0.2)TaO4

热膨胀系数随温度升高逐渐升高，最高达到了

10.3×10–6 K–1，高于单组元 RETaO4 的热膨胀系数，

接近 YSZ 材料，其原因可能是由于稀土离子的掺杂

强化了晶格应力场，加剧了晶格振动的非谐性，增

强了热膨胀系数[24]。较高的热膨胀系数有助于减缓

与合金基体热失配性，减小热应力，增加材料的使

用寿命。 
2.3  力学性能分析 

图 5 为(5RE0.2)TaO4 试样的 Vickers 硬度压痕照

片。由图 5 可见，因压痕所产生的裂纹通过晶粒拓

展，表现为穿晶断裂。在压痕中心区域约 70 μm 的

范围内可以观察到铁弹畴切换现象，在此区域内铁

弹畴现象高于其它区域，说明压痕附近明显的铁弹

畴相变是由应力引起的。由于铁弹畴的存在能延缓

裂纹的直线扩展，使其延各个晶粒的铁弹畴方向

扩展，阻碍了裂纹进一步扩大，进而提高了材料

的断裂韧性。通过纳米压痕仪测出(5RE0.2)TaO4 的

弹性模量平均值为 146.8 GPa，远低于 YSZ 材料

(240 GPa)[30–33]。较低的弹性模量使材料具有更高

的应变容限，能够更好的抵抗热冲击、热失配、热

循环所造成的损伤。 
图 6 为系列材料的力学性能对比。由图 6 可见，

(5RE0.2)TaO4的断裂韧性平均值为 2.8 MPa·m1/2，高

于 YSZ(2.5 MPa·m1/2)和其它稀土钽酸盐、铌酸盐和

锆酸盐材料[16,30–36]。良好的断裂韧性有助于热障涂

层抵抗高温下沿径向延伸时产生的摩擦应力，减缓 
 

  

(a) Vickers hardness indentation image (b) Indentation schematic 

图 5  (5RE0.2)TaO4的 Vickers 硬度压痕和压痕示意图 
Fig. 5  Vickers hardness indentation image and indentation schematic of (5RE0.2)TaO4 

 

  

(a) Fracture toughness (b) Brittleness index 

图 6  系列热障涂层材料的力学性能数据图[16,30–36] 
Fig. 6  Mechanical performance data chart of the series of thermal barrier coating materials[16,30–36] 
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脱落，提升涂层使用寿命。另外，由式(4)计算得出，

(5RE0.2)TaO4 的脆性指数(M)为 1.45 μm–1/2，明显小

于 YSZ 的脆性指数值(7 μm–1/2)，较小的脆性指数表

明材料拥有更高的损失容限。硬度是热障涂层材料

重要的力学性能之一[37]，(5RE0.2)TaO4 的 Vickers 硬
度值 HV为 3.5～4.5 GPa，其与制备试样的本征特性

和晶粒尺寸密切相关。 
2.4  抗 CMAS 侵蚀性分析 
2.4.1  CMAS 在(5RE0.2)TaO4和 YSZ 的渗透    图 7
为 1 350 ℃ (5RE0.2)TaO4与YSZ试样经CMAS侵蚀

后的截面显微结构 SEM 照片。通过分析不同侵蚀

时间下材料由表面到内部不同部位的成分，判断

CMAS 的渗透深度(YSZ 中 CMAS 渗透深度已超出

显微照片的区域范围，因此，没有给出EDS结果)，
渗透深度随时间的变化趋势如图 8 所示。由图 7～
图 8 和表 3 可知，(5RE0.2)TaO4 试样中 CMAS 渗透

深度明显小于 YSZ 试样，(5RE0.2)TaO4 经 24 h 侵蚀

后 CMAS 的渗透深度约 400 µm，而 YSZ 的渗透深

度已达 1 500 µm。进一步分析渗透深度–时间(h–t)
关系可知，(5RE0.2)TaO4 和 YSZ 的 h–t 关系都基本

遵循抛物线规律，且渗透速率 YSZ 远高于

(5RE0.2)TaO4。 
由图 7 还可以看出，(5RE0.2)TaO4 在 CMAS 侵

蚀 24 h 后，反应层上方仍有 CMAS 残留。对残留

CMAS 组成分析可知，随着反应时间的延长，CMAS
中元素 Ca/Si 摩尔比呈下降趋势。Ca/Si 摩尔比越小

CMAS 黏度越大，表明残留 CMAS 的黏度增大，进

而提高了渗透难度[31]。此外，稀土钽酸盐试样有部

分溶解到 CMAS 中，且含量随时间稍有增加。而

YSZ 试样经过 CMAS 侵蚀后，仅在 6 h 时表层有少

量 CMAS 残留，更长侵蚀时间下 CMAS 已完全渗

入 YSZ 基体中。随着渗透时间进一步延长(24 h)，
因表面 CMAS 已消耗殆尽，CMAS 的渗透速率明显

下降。 
 

  

(a) (5RE0.2)TaO4 after CMAS corrosion for 6 h (b) (5RE0.2)TaO4 after CMAS corrosion for 12 h 

  

(c) (5RE0.2)TaO4 after CMAS corrosion for 24 h (d) YSZ after CMAS corrosion for 6 h 

  

(e) YSZ after CMAS corrosion for 12 h (f) YSZ after CMAS corrosion for 24 h 

图 7  CMAS 在 1 350 ℃侵蚀不同时间后(5RE0.2)TaO4和 YSZ 试样的截面微观结构 SEM 照片 
Fig. 7  SEM photographs of cross-sectional microstructure of (5RE0.2)TaO4 and YSZ samples after 1 350 ℃ erosion at different time 
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图 8  (5RE0.2)TaO4和 YSZ 的 CMAS 渗透深度与侵蚀时间关

系曲线 
Fig. 8  Relationship between CMAS infiltration depth and 

corrosion time of (5RE0.2)TaO4 and YSZ 
2.4.2  CMAS 侵蚀后 YSZ 和(5RE0.2)TaO4中反应区

的表征    图 7、图 9 可观察到 YSZ 在不同侵蚀时

间下反应层结构，晶粒演化成圆滑的形貌 (晶粒尺

寸为 5～30 µm)。经 6、12、24 h侵蚀后反应层厚度

分别为 110、273  µm 和 337  µm，明显高于

(5RE0.2)TaO4材料。图 10为CMAS侵蚀 12 h后YSZ
反应层的局部形貌图，可以清晰辨认晶粒和 CMAS
的分布状态。图 10a 中反应层晶粒的元素分布仅为

Zr 和 O，说明经 CMAS 侵蚀反应后，YSZ 晶粒中

稳定剂发生脱溶，脱溶导致ZrO2发生了 t-ZrO2相向

m-ZrO2 相的转变，引起晶格体积变化[38–40]。由

图 10b 中元素分布图可知，CMAS 侵蚀反应主要存

在于反应层的晶界区域，发生了晶界腐蚀。对单个

晶粒进行能谱线扫描分析(如图 10c～图 10d)，可知

晶粒为核壳结构，芯层(约 10 µm)不含 Ca 元素，壳

层含有恒定的低含量 Ca 元素[41]。由此可以推断， 

表 3  图 7 中标记点的元素含量 
Table 3  Eement contents of points in Fig. 7                               x/% 

Element 
6 h 12 h 24 h 

Point A Point B Point C Point D Point E Point F Point G Point H Point I 
Ca 9.18 8.48 0.00 7.37 8.80 0.00 7.23 8.24 0.00 
Mg 0.71 0.46 0.00 0.49 0.86 0.00 0.55 0.76 0.00 
Al 7.21 3.12 0.00 4.93 2.71 0.00 4.69 2.65 0.00 
Si 17.35 5.35 0.00 18.91 4.37 0.00 18.10 5.13 0.00 
Y 0.57 2.30 4.60 0.94 1.94 4.63 0.97 2.29 4.48 

Gd 0.49 1.83 3.43 0.63 1.87 3.86 0.75 1.71 3.85 
Dy 0.48 2.20 3.36 0.67 2.06 3.93 0.68 1.85 3.56 
Ce 0.17 1.03 1.68 0.35 1.02 1.55 0.41 1.09 1.57 
La 0.48 0.38 2.78 0.94 0.62 2.95 1.22 0.74 2.81 
Ta 1.30 10.98 17.01 1.77 11.86 16.27 2.33 11.51 16.73 
O 62.05 63.88 67.14 62.99 63.89 66.82 63.08 64.05 67.00 

x is mole fraction. 

   
(a) (5RE0.2)TaO4 after CMAS corrosion for 6 h (b) (5RE0.2)TaO4 after CMAS corrosion for 12 h (c) (5RE0.2)TaO4 after CMAS corrosion for 24 h 

   
(d) YSZ after CMAS corrosion for 6 h (e) YSZ after CMAS corrosion for 12 h (f) YSZ after CMAS corrosion for 24 h 

图 9  与图 7 相对应的截面微观结构 SEM 放大照片 
Fig. 9  SEM images of cross-sectional microstructure corresponding to Fig. 7 
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(a) SEM photograph of YSZ reaction layer after 12 h corrosion (b) EDS spectra of YSZ in Fig. 9(a) 

 

  
(c) Single grain electron microscopy and EDS line scanning (d) EDS lines of Ca element at labeled position 

 
图 10  CMAS 侵蚀 12 h 后 YSZ 反应层 SEM 照片以及 EDS 元素分布 

Fig. 10  SEM images of YSZ reaction layer and EDS distribution after 12 h corrosion by CMAS 

 

YSZ 抗 CMAS 侵蚀性能差的主要原因为 CMAS 的

脱溶反应，以及反应后晶粒呈“孤岛”疏松结构促

进了 CMAS 熔体的进一步渗透。 
对(5RE0.2)TaO4 材料的抗 CMAS 侵蚀行为进

行分析，发现其与 YSZ 不同(见图 7 和图 9)，在

残余 CMAS 与(5RE0.2)TaO4 的界面处，生成了连续

且接近致密的反应层，反应层厚度分别为 20、35 µm
和 50 µm，平均形成速率分别为前 6 h 为 3.33 µm/h，
6～12 h 为 2.5 µm/h，12～24 h 为 1.25 µm/h，表明

随着侵蚀时间的延长，反应层的厚度不断增加，

而形成速率持续降低。随着反应层的生长，CMAS
的渗透速率也相应降低。另外，由(5RE0.2)TaO4

反应层成分分析可知，反应层中 Ca 元素含量相

对较高，结合相关报道[42]，推测反应层中有新物

相生成。 
图 11 为 1 350 ℃混合粉体烧结 24 h 的XRD谱。

为探究反应层的生成物，将 CMAS 与(5RE0.2)TaO4

按照体积比 1:1 进行混合，在 1 350 ℃条件下保温

24 h，分析反应产物。由图 11 可见，反应后的主要

产物为 Ca2Ta2O7，由此可以推测，(5RE0.2)TaO4 经

CMAS 侵蚀后发生反应，吸收 CMAS 中的 CaO，增

加了 CMAS 熔体的黏度，从而在一定程度上抑制了

CMAS 的进一步渗透。 

 
 

图 11  1 350 ℃条件下混合粉体烧结 24 h 的 XRD 谱 
Fig. 11  XRD patterns of mixed powders sintered at 1 350 ℃ 

for 24 h 
 

3  结论 
采用高温固相反应法成功制备了具有第二相的

高熵稀土钽酸盐陶瓷(Y0.2Gd0.2Dy0.2Ce0.2La0.2)TaO4 

[(5RE0.2)TaO4]。 (5RE0.2)TaO4 陶瓷材料的热导率

(1.22 W·m–1·K–1，600 ℃)低于常规 YSZ 材料，其

1 200 ℃时的热膨胀系数达 10.3×10–6 K–1，显著高于

单组元 RETaO4(8.8×10–6～9.6×10–6 K–1，1 200 ℃)，
与 YSZ(10×10–6～11×10–6 K–1，1 200 ℃)相近。高温



· 3142 · 《硅酸盐学报》    J Chin Ceram Soc, 2023, 51(12): 3133–3143 2023 年 
 

 

合成的(5RE0.2)TaO4 陶瓷材料具有独特的铁弹畴结

构，应力作用下表现出优异的铁弹增韧效应，其断

裂韧性(KIC)达到了 2.8 MPa·m1/2，脆性指数(M)仅为

1.45 μm–1/2，优于其它新型热障涂层陶瓷材料。

1 350 ℃条件下 CMAS 侵蚀后，(5RE0.2)TaO4 生长出

连续且接近致密的反应层，减缓了 CMAS 对材料的

进一步侵蚀。侵蚀时间达 24 h 后，CMAS 在

(5RE0.2)TaO4中的渗透深度仅为400 µm，远小于YSZ
中的渗透深度(1 500 µm)。 

上 述 结 果 表 明 ， 高 熵 稀 土 钽 酸 盐 材 料

(Y0.2Gd0.2Dy0.2Ce0.2La0.2)TaO4 具有优异的综合性能，

作为新型热障涂层材料具有极大的应用潜力。 
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