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稀土钽酸盐在热障涂层中的 
研究与应用

宗若菲，吴福硕，冯 晶
（昆明理工大学材料科学与工程学院，昆明 650093）

[ 摘要 ] 热障涂层（Thermal Barrier Coatings，TBCs）是推进超高速飞行器与先进航空发动机发展的关键技术。目

前最常用的热障涂层材料是氧化钇稳定氧化锆（YSZ），但是由于其存在高温相变会产生体积差这一致命缺陷，已

不能满足下一代发动机的发展需求。故而，开发新一代热障涂层已势在必行。经试验证明，采用固相法所制备的

稀土钽酸盐致密块体具有更加优异的热物理性能和机械性能：极低的高温热导率（1.1~1.3W/(m·K)，1000℃），相比

YSZ 系列热导率值下降了 50%；更大的降温梯度（300~500℃）；基于高温铁弹增韧机制的良好断裂韧性。此外，稀

土钽酸盐作为非氧离子缺陷型热导化合物，是一种氧离子传输的绝缘体，能够有效阻止热氧化物（Thermal Growth 
Oxidies，TGO）层的生长，大大延长热障涂层的热循环使用寿命，有望成为新一代应用于超高速飞行器和航空发动

机的热障涂层材料。
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本科生，目前在昆明理工大学金

属先进凝固成形及装备技术国家地

方联合工程实验室冯晶教授课题组

从事稀土钽酸盐热障涂层材料的相

关研究。

即便是当前最为先进的镍基高温单

晶配合传统的气膜冷却方式，其工

作温度也远低于 1300℃，若通过在

高温合金基体表面沉积一层厚度为

100~500μm 的热障涂层，则可使高温

合金基体的温度降低 100~300℃ [4]。

如图 1 所示，采用热障涂层冷却方式

能够使发动机工作温度提升的幅度

超过过去 30 年铸造技术进步所带

来的使用温度的提升 [5]。模拟计算

表明，热障涂层热导率降低 50%，将

使金属基体表面温度降低 55℃ [6]，

涡轮叶片的蠕变断裂寿命将延长 10
倍，腐蚀寿命延长一倍，使用功率和

热效率都会相应的提升 [7–8]，由此可

以看出热障涂层体系在发动机热防

护中的重要地位。

热障涂层是一种应用于燃气涡

轮发动机中高温合金部件表面的耐

若要在现代军事竞争中实现

24 小时内全球打击 , 研发一种临近

空间高度飞行的高超音速飞行器是

关键所在。而高超音速飞行器的表

面和内部通常需要增加陶瓷隔热涂

层以抗高温烧毁，这便使热障涂层

（Thermal Barrier Coatings, TBCs）成

为了此类飞行器的“卡脖子”材料。

与此同时，随着航空发动机向着高流

量比、高推重比、高进口温度发展，其

内部组件将面临更加严苛的高温环

境，这对发动机的结构设计和材料选

择提出了更高的要求 [1]。目前，最为

常用的技术手段是使用耐高温蠕变

和抗氧化能力的高温合金，并在其内

部设计出复杂的气冷通道，通过冷

却气流带走部分热量，最后在合金

的表面沉积一层热绝缘材料将高温

热流与合金基体隔绝开 [2–3]。然而，
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火陶瓷涂层，可以保护高温合金在

高于熔点的燃气温度中稳定工作 [6]。

热障涂层的使用，不仅能够降低热

导率且在金属基体和燃气之间产生

更大的温度梯度，保证金属部件的强

度并提高耐腐蚀性，还可以承担燃气

产生的热焰喷射和瞬间热冲击，避免

局部温度过高，并且简化燃气轮机叶

片中因考虑温度梯度和热变形增加

的外形设计 [7–8]。而这些优势的体

现都基于实际使用中的热障涂层材

料所需具备的关键性能：高熔点、低

热导率、高膨胀系数、高稳定性、低烧

结速率、高抗氧能力和优异的综合力

学性能 [9–13]。围绕这些性能要求，当

前应用最广泛的热障涂层材料是氧

化钇稳定氧化锆（YSZ）[13]。然而，

YSZ 材料也存在一些问题。首先是

高温相稳定性，当工作温度长期高

于 1200℃时，6%~8% Y2O3 部分稳定

ZrO2 会发生相变与烧结，造成其力

学性能以及热物理性能的急剧恶化，

导致涂层失效，极大限制了其使用寿

命 [14–16]。其次，当前使用的 YSZ 在

1000℃时的热导率较高，约为 2.3W/
(m∙K)[6]，无法提供较大的温度梯度而

对燃气轮机进行有效的热防护。因

此，当务之急是开发新一代具有低热

导率和高热稳定性的热障涂层体系。

近年来，经国内外科研人员的不

懈探索，到目前为止已有多种潜在

TBCs 发现并进行了系列研究，本文

归纳了部分潜在热障涂层材料的热

物理性能，如表 1 所示 [5–29]。

稀土锆酸盐体系 RE2Zr2O7, 具有

焦绿石或萤石结构，因其晶体结构的

复杂性，以及本征氧空位浓度为 1/8
的特点，大大增强了声子散射，从而

具有较低的热导率。其中 La2Zr2O7

陶瓷（致密块体）的热导率（1.56W/
(m∙K), 800℃）与弹性模量都低于

YSZ，且具备更好的高温稳定性以

及与氧化锆相近的断裂韧性 [19]。进

一步掺杂还可降低热导率，当 Gd 离

子的掺杂量达 30%（质量分数）时，

在 800℃下热导率可最低降至 0.9W/
(m∙K)[20]。但其存在热膨胀系数相对

较低而易导致热失配的缺点，以及与

TGO 层 Al2O3 的化学相容性差和高

温下存在明显热辐射的现象，限制了

稀土锆酸盐在热障涂层中的应用 [21]。

同样具有萤石结构的稀土铈酸

盐也是一种潜在热障涂层材料。Cao
等 [22] 对块状 La2Ce2O7 的热物理性

能进行了研究，发现其高温下的热膨

胀系数高达 14×10–6K–1(1200℃ ), 已
是最接近于黏结层合金热膨胀系数

（13×10–6~16×10–6K–1）的高温无机

材料 [23]。但是，在其展现优越热膨

胀性能之前，250℃左右的 La2Ce2O7

陶瓷存在一个可能是由于化学键中

氧离子横向振动所引起的负膨胀现

象 [24]。

除了上述体系外，当前正在研究

的还有其他新型热障涂层材料。稀

土磷酸盐中独居石结构的 LaPO4 受

到了广泛关注。据报道，LaPO4 具

有高熔点（2070℃）、高热膨胀系数

（10.5×10–6K–1,1000 ℃）、低 热 导 率

图1 航空发动机工作温度随时间的演变

Fig.1 Evolution of aero-engine operating temperature over time

表1 部分热障涂层化合物及7YSZ的热物理性能

Table 1 Thermal physical properties of part TBCs compounds and 7YSZ

化合物 热导率 /(W· m–1∙K–1) 热膨胀系数 /(10–6 K–1)

La2Zr2O7 1.56（800℃）[19] 9.10（30~1000℃）[15]

Nd2Zr2O7
1.60（700℃）[11]

1.25（800℃）[11] 10.60（100~1200℃）[20]

Sm2Zr2O7 1.50（700℃）[24] 10.80[24]

Gd2Zr2O7 1.60（700℃）[24] 11.60[24]

Dy2Zr2O7 1.34（800℃）[19] 10.80（1000℃）[19]

Er2Zr2O7 1.49（800℃）[6] 10.70（1000℃）[6]

Yb2Zr2O7 1.58（800℃）[11] 10.40（1000℃）[24]

La2Ce2O7 0.60（1000℃ , 67%）[22] 12.30（300~1200℃）[23]

Nd2Ce2O7 1.57（700℃ , 92.7%）[5] 11.57（100~1200℃）[5]

BaErAlO5 1.10（1000℃）[27] 11.80（1200℃）[27]

LaPO4 1.80（700℃）[15] 10.50（1000℃）[25]

RE2SiO5 1.10~1.60（1000℃）[28] 6.94~8.84（1200℃）[28]

LaMgAl11O19 1.70（1000℃）[29] 10.10（20~1000℃）[29]

7YSZ 2.30（7YSZ, 700℃）[17] 10.70（8YSZ, 20~1000℃）[15]
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（1.8W/(m∙K), 700℃），以及良好的

化学稳定性 ( 可有效抵抗燃气中硫、

钒化合物的腐蚀 )[25]。然而，LaPO4

却对化学计量比的要求极高，微小

的偏移都会导致材料熔点的大幅下

降，也因此限制了其在实际热喷涂

工艺中的使用 [26]。此外，Wan 等 [27]

研究的具有 1/6 氧空位浓度的铝酸

盐 Ba2REAlO5（RE=Dy,Er,Yb）因为

具有如此高的氧空位，其热导率极

低（1.1W/(m∙K)）、热膨胀系数较高

(11.8×10–6~12.0×10–6K–1, 1300℃ )，
但 Ba2REAlO5 在空气中容易潮解的

特性严重限制了其作为热障涂层的

使用。Tian 等 [28] 研究了致密块状

的稀土硅酸盐 (RE2SiO5)，其热导率

明显优于 YSZ（1.10~1.60W/(m∙K), 
1000℃），然而热膨胀系数却比较低

（6.94×10–6~8.84×10–6K–1, 1200℃）。

Friedrich 等 [29] 发现了磁铅石结构化

合物 LaMgAl11O19 的涂层热导率范

围在 0.8~2.6W/(m∙K) 之内，且兼具

良好的高温稳定性与抗烧结能力。

Padture[30] 和 Zhou 等 [31] 对石榴石结

构 Y3AlxFe1–xO12（x=0, 0.7, 1.4, 5.0）
体系化合物进行了探究，通过第一原

理和试验证明其作为热障涂层材料

的潜力。

稀土钽酸盐在热障涂层 
方向的相关研究

上文所述的多种化合物与 YSZ
材料相比均具有一定优势，如高热膨

胀系数、低热导率、良好的高温稳定

性。然而，由于这些潜在热障涂层材

料大都存在着一定的缺陷，其综合性

能与 YSZ 相差甚远，尤其是 YSZ 所

具有的优异高温韧性。因此，目前还

没有一种新材料能够完全取代 YSZ
成为可以应用于下一代火箭、导弹、

飞机等超高速飞行器发动机的新型

热障涂层，也无法为满足燃气温度

2000℃的超高速飞行器的装备制造

与设计提供理论与技术支撑。正因

如此，研发能够在 1600℃稳定使用

的热障涂层体系已成为当下国防和

航空航天等工业领域的重大挑战。

从基础科研到技术工业应用尚需逐

步开展，前期工作研究表明，稀土钽

酸盐熔点在 2400℃，稳定使用温度

可以达到 1800℃ [32]，类似于四方氧

化锆结构，该体系具有高温铁弹性，

在高温下具有较好的断裂韧性 [33–34]，

是目前最具潜力代替 YSZ 的热障涂

层材料。在稀土钽酸盐中获得下一

代陶瓷热障涂层有较大可能。

1 RETaO4

此前关于 RETaO4 的研究主要

集中在光学方面，凭借优良的光学

性能、化学稳定性和热稳定性，其被

广泛应用在 X 射线成像系统、无汞

荧光灯和场发射显示装置，具有强

烈的照射强度、良好的 X 射线吸收、

高发光效率的优良特性 [35]。向东

等 [36] 利用第一性原理对 M′ 型和 M
型 YTaO4 的电子结构、介电函数、折

射率、吸收光谱等进行了计算；李博

等 [37] 通过高温固相反应法制备了

YTaO4: Gd, Eu 体系并探究了其光致

发光性能；Tsunekawa 等 [38] 使用浮

区法制备了单晶的 RETaO4（RE=Nd, 
Ho, Er）并对其顺磁性的各向异性

进行了研究。而关于 RETaO4 在热

障涂层方面的研究在最近 10 年才

得以发展。Shian 等 [32] 通过研究

发现，块体 YTaO4 具有较低的热导

率，高温下的热导率仅为 YSZ 的一

半，同时 YTaO4 使用温度可以达到

1600℃，相比于只能在 1200℃下使

用的 YSZ 有巨大优势。在随后的

研究中 Shian 等 [33] 还指出，当温度

达 到（1426±7）℃ 时，YTaO4 将 会

发生从 T 相到 M 相的转变，但不同

于 YSZ 伴随有明显体积变化的相

变的过程，YTaO4 的相变几乎没有

体积差，是一种铁弹相变，与此同时

YTaO4 的 SEM 和 HRTEM 照片中

铁弹畴的出现也进一步验证了该相

变过程为铁弹相变 ( 图 2[33])。Feng
等 [34] 利用第一性原理对 YTaO4 的

T-M 相变过程进行计算，结果显示，

在较低温度时 YTaO4 以单斜相形式

稳定存在，当温度升高到 1430℃时，

YTaO4 将会发生从单斜相到四方相

的转变过程（非常接近试验相变温

度（1426±7）℃）。由于铁弹相变是

一种二级相变，相变前后 YTaO4 体

积随温度的变化是连续的（图 3[34]），

几乎没有相变体积差，证明了 YTaO4

并没有和 YSZ 一样因相变体积差产

生裂纹而失效的缺点。除了理论计

图2 YTaO4中铁弹畴结构的SEM和HRTEM图

Fig.2 SEM and HRTEM images of ferroelastic domain in YTaO4

20nm

1μm

5nm
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算之外，Wang 等 [39–40] 通过固相反应

法成功制备得到致密的块状 RETaO4

（RE=Y, Nd, Eu, Dy, Gd, Er, Yb, Lu）
陶瓷，并对其热物理性能和机械性能

进行了详细的研究。由图 4[39–40] 可

以看出，RETaO4 的热导率均表现出

随温度升高而降低的趋势，这表明随

着温度的升高晶格的非简谐性振动

增强，对声子的散射增强使热导率降

低，同时所有样品的热导率均低于

YSZ 的热导率，并且随着温度的升

高这种优势也越发明显，因此这也证

明了 RETaO4 有取代 YSZ 成为新型

热障涂层的潜力。

2 RE3TaO7

基于 C.G.Levi 与 D.R.Clarke 教

授的研究，稀土钽酸盐除了 RETaO4

之 外，常 见 的 还 有 RE3TaO7 和

RETa3O9 两个体系。据此前报道，

其中 RE3TaO7 体系具有许多优异的

性能，包括磁性、光催化性以及介电

性能 [41–42]。这些性质主要来源于其

本身的固有结构：RE3TaO7 晶胞中

的 4 个四价金属离子被 3 个三价离

子 (RE) 和 1 个五价离子（Ta）取代 ,
从而产生了一个氧空位 [43]。而阴离

子空位作为一种特殊的晶格缺陷能

够显著增强非简谐声子散射，造成

RE3TaO7 的短声子平均自由程减小，

从而导致热导率大幅降低。由此可

见，RE3TaO7 陶瓷的结构能够满足热

障涂层材料的低导热率选择原则 [10]。

考虑到 RE3TaO7 陶瓷具有高温

应用的复杂结构，探索 RE3TaO7 陶

瓷的力学性能和热物理性质将作

为热障涂层应用的一个新方向。陈     
琳 [44] 对 RE3TaO7（RE=La, Nd, Sm, 
Eu, Gd, Dy）进行研究，发现利用固

相法所制备的致密块状 RE3TaO7 陶

瓷具有较低的热导率（1.1~2.1W/
(m∙K), 25~900℃），远低于传统的热

障涂层材料 YSZ 的热导率 [6]，并且

其热导率大体上呈现随温度升高而

降低的趋势（图 5[44]）。至于 RE3TaO7

（RE=La, Nd）陶瓷的热导率在高温

下（≥ 600℃）所出现的轻微上升趋

势，经探究这种现象可归因于其明显

的热辐射效应。此外，由于晶体结构

的不同，RE3TaO7（RE=La, Nd）陶瓷

的热导率也一直明显小于 RE3TaO7

（RE=Sm, Eu, Gd, Dy）。整体上看，

图3 单斜相和四方相YTaO4晶胞体积随温度的变化

Fig.3 Variations of cell volumes with temperature for monoclinic and tetragonal YTaO4 crysta

图4 RETaO4热导率与温度的关系

Fig.4 RETaO4 thermal conductivity as a function of temperature

（a）YTaO4 热导率与温度的关系

（b） RETaO4（RE=Nd，Eu，Gd，Yd，Lu，Er，Dy）热导率与温度的关系
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Gd, Dy）的弹性模量和硬度也表现

出与晶体结构的相关性，空间点群

为 Ccmm 的 RE3TaO7（RE=Sm, Eu, 
Gd, Dy）陶瓷比空间点群为 Cmcm
的 RE3TaO7（RE=La, Nd）陶瓷具有

更强的键强和晶体结构稳定性，从而

具有更高的杨氏模量和硬度。因此，

通过对块体 RE3TaO7（RE=La, Nd, 
Sm, Eu, Gd, Dy）陶瓷热物理性能和

机械性能的系统研究，可以发现远低

于 YSZ 的热导率、较高的热膨胀系

数和极佳的高温稳定性，都证明了其

具有成为新一代热障涂层的潜力。

3 RETa3O9

稀土钽酸盐 RETa3O9 陶瓷具有

缺陷 – 钙钛矿结构 [45]，因其相对分子

质量大于 2000，晶体结构复杂，也被

视作热障涂层的候选材料之一 [10]。但

在此之前，对于 RETa3O9 的研究主要

集中在磁性方面，关于其在热障涂层

方向的研究较少。Chen 等 [46] 通过

固相法成功制备单一相的 RETa3O9

（RE=Ce, Nd, Sm, Eu, Gd, Dy, Er）陶

瓷（致 密 块 体），微 观 结 构 如 图 7
所示 [44]，晶粒大小均匀，尺寸小于

20μm，晶界清晰，且仅存在少量气

孔，而这些气孔也是强烈的声子散

射中心，能够有效降低热导率。图

8[46] 展现了 RETa3O9 的热物理性质，

其热导率的最低值可达 1.3W/(m∙K)
（900℃），原因是声子可以被复杂的

晶体结构（非对称 TaO6 八面体的存

在，较大的相对分子质量）、晶格缺

陷（高浓度的阳离子空位）以及晶界

有效散射 [47]。但与上述 RETaO4 和

RE3TaO7 体系不同的是，RETa3O9 陶

瓷的热导率随温度变化保持上升趋

势，而这也正是由于上述所提到的

畸变 TaO6 八面体和高浓度 A 位阳

离子空位所导致的。除了不理想的

热导率，RETa3O9 陶瓷在热膨胀和断

裂韧性方面的表现也使其现阶段并

不适合作为热障涂层材料使用 [44]。

首先，虽然 RETa3O9 陶瓷的热胀系

数在 1000 ℃时可达到（4.09~10.2）

RE3TaO7 陶瓷有着良好的高温稳定

性，除 Sm3TaO7 因相变而出现负膨

胀现象外，体系的热膨胀系数随温度

升高而增加，且最大值接近于 8YSZ
（10.6×10–6K–1, 1200℃）。如图 6 所

示[44]，RE3TaO7（RE=La, Nd, Sm, Eu, 

图5 稀土钽酸盐RE3TaO7（RE=La, Nd, Sm, Eu, Gd, Dy）陶瓷的热物理性质

Fig.5 Thermophysical prosperities of RE3TaO7 (RE=La, Nd, Sm, Eu, Gd, Dy)

（c）热膨胀系数

（b）声子自由程

（a）热导率
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×10–6K–1，低 于 黏 结 层 但 接 近 于

YSZ，但是低温下的热收缩现象会导

致涂层材料与合金基体的热失配，

加速涂层的剥落，从而极大限制涂

层的使用寿命。其次，RETa3O9 陶瓷

的维氏硬度值约为 9.0GPa，断裂韧

性约为 1.0~1.5MPa∙m1/2，二者均低于

8YSZ（14GPa, 2.48MPa∙m1/2）[15]，综

合力学性能较差。因此，综合上述关

于 RETa3O9 陶瓷热导率、热膨胀系数

以及力学性能的讨论，可知 RETa3O9

陶瓷当前尚不满足热障涂层的条件。

图6 稀土钽酸盐RE3TaO7 (RE=La, Nd, Sm, Eu, Gd, Dy)陶瓷的力学性质

Fig.6 Mechanical properties of RE3TaO7 (RE=La, Nd, Sm, Eu, Gd, Dy) ceramics

（a）弹性系数 （b）硬度

图7 稀土钽酸盐RETa3O9（RE=Ce, Nd, Sm, Eu, Gd, Dy, Er）陶瓷的显微结构

Fig.7 Microstructure of RETa3O9 (RE= Ce, Nd, Sm, Eu, Gd, Dy, Er) ceramics

（d）EuTa3O9

（a）CeTa3O9

（e）GdTa3O9

（b）NdTa3O9

（f）DyTa3O9

（c）SmTa3O9

（g）ErTa3O9

5μm 5μm 5μm

5μm 5μm 5μm5μm

图8 稀土钽酸盐RETa3O9（RE=Ce，Nd，Sm，Eu，Gd，Dy，Er）陶瓷的热学性质

Fig.8 Thermal properties of RETa3O9 (RE=Ce, Nd, Sm, Eu, Gd, Dy, Er) ceramics

（a）热导率 （b）致密试样的热导率 （c）热膨胀系数
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稀土钽酸盐 RETaO4、RE3TaO7、

RETa3O9 这 3 种体系陶瓷的热物理

性能与机械性能已在上文做了系

统讨论，通过综合对比分析可知，

除了 RETa3O9 陶瓷由于其随温度

升高而升高的热导率、较低的热膨

胀系数及较差的力学性能而未能

满足热障涂层材料的要求，其他两

个体系均具有成为新一代热障涂

层的潜力。

对 比 稀 土 钽 酸 盐 RETaO4、

RE3TaO7 两个体系的热物理性能，其

热导率与热膨胀系数相差不大，效

果相当。但是，其中单斜相结构的

RETaO4 陶瓷，由于具有与 YSZ 陶瓷

类似的铁弹增韧特性，使材料获得了

优异的高温韧性，其铁弹畴的形成可

以吸收部分断裂的能量，有效减缓裂

纹的扩展，缓冲热应力，延长涂层的

使用寿命。因此，综合看来，稀土钽

酸盐的 3 种体系中，RETaO4 陶瓷的

性能最为优越，是新一代热障涂层材

料最有力的竞争者。

稀土钽酸盐的改性研究

除了制备纯相的稀土钽酸盐之

外，对稀土钽酸盐材料进行改性研

究，进一步优化其热物理和机械性能

也成为稀土钽酸盐研究的热门方向

之一。Clarke 等 [8] 曾经提出过低热

导材料的选择依据并指出，在已经确

定基体材料的情况下，可以通过合金

化、掺杂和置换等手段在材料晶体中

引入各种各样的晶格缺陷，从而达到

增强声子散射、降低热导率的目的。

在掺杂离子的选取上应该选择与原

晶体离子具有较大离子半径差和原

子质量差的离子。此外，由于热障涂

层材料需要较高的热膨胀系数，应该

选取原子间结合能较小、空位浓度高

的材料，并通过掺杂等手段降低晶体

结合能来减小晶体结合力。因此对

于稀土钽酸盐的改性研究也主要通

过合金化、掺杂和置换的方式进行，

目前取得了显著成效。

1 稀土钽酸盐的合金化改性

对稀土钽酸盐进行改性，目前

研究较多的是采用 ZrO2 合金化的方

式，这是因为 Zr 与 Ta、Y 两种元素

在元素周期表中非常接近，且 ZrO2

的结构又与 YTaO4 相近，从而可以

利用 ZrO2 掺杂来提高 YTaO4 的稳

定性。Shian[33] 和 Gurak 等 [48] 分别

对 ZrO2–Y2O3–Ta2O5 的等温三元相

图和 YTaO4–ZrO2 的两元相图进行

了研究，其结果表明随着 ZrO2 含量

的增加及 ZrO2 合金化效应的体现，

M–T 相变的转变温度有显著下降趋

势，这有助于研究其相变机理。此外，

对比分别在 100℃和 1000℃下的三

元相图热导率（图 9）[32]，还可以观察

到热导率随温度的升高和 ZrO2 掺杂

量的增大呈明显降低趋势，这一特点

也与笔者的研究结果一致。

将ZrO2 掺杂RETaO4 所展现的优

势，类比到 RE3TaO7 体系中。经试验

证明，其确实进一步改善了 RE3TaO7

的 热 学 性 质 与 机 械 性 能。Chen
等 [49] 成功将 ZrO2 掺进 Eu3TaO7 陶

瓷（致密块体）, 研究发现由于 Zr4+

离子同时取代 Ta5+ 和 Eu3+ 离子（图

10[44]），而造成了取代离子与被取代

离子之间的半径和原子质量的差

异，使其热导率随 ZrO2 含量增加而

降低（1.37W/(m∙K), 900℃）。ZrO2

合金化效应减弱了 Eu3TaO7 陶瓷的

结合强度，从而增大了其热膨胀系

数（10.7×10–6K–1, 1100℃），弹性模

量也有所降低。此外，Wu 等 [50] 通

过固相法合成了致密的块状 ZrO2–
Dy3TaO7，研究表明因氧空位引起的

非简谐振动，其热导率展现了类玻

璃状，最低可接近非晶体材料的最

终热导率，并且 ZrO2 的掺杂也使得

Dy3TaO7 陶瓷的热膨胀系数增大，可

达（9.7~11）×10–6K–1，同时还具有良

好的高温稳定性。

2 稀土钽酸盐的掺杂改性

在热障涂层材料的研究中，含

有稀土 – 铝元素的化合物一直因其

图9 ZrO2–Y2O3–Ta2O5三元相图在100℃和1000℃下的热导率

Fig.9 Thermal conductivities of ternary phase diagram of ZrO2–Y2O3–Ta2O5 at 100℃ and 1000℃

（a）100℃ （b）1000℃

ZrO2
ZrO2

TaO2.5 TaO2.5

M–YT
（YTaO4）

M–YT
（YTaO4）

YO1.5 YO1.5
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良好的热物理性能备受关注。Ren
等 [51] 研究了 LaCuAl11O19、LaZrO7–
LaCuAl11O19 以及 La2Zr2O7-LaAlO3

化合物在 200~1200℃之间显著的

隔热性能；Stathopoulous 等 [52] 发

现，与 YSZ 相比，Ln2SrAl2O7 氧化物

具有更大的体积热膨胀系数；Yang
等 [53] 对 La2AlTaO7 进行探究，其平

均导热系数和热膨胀系数分别为

1.71W/(m∙K) 和 8.2×10–6K–1。由于

Al3+ 离子与稀土元素在离子半径和原

子质量方面的差异，通过 Al3+ 离子掺

杂可以大量引入缺陷，扰乱基体晶格

的有序性，增加声子散射，并软化晶

格，起到改性目的。近年来有一些研

究人员在这个方向上进行了探究：Wu

等 [54] 发现用 Al3+ 离子掺杂 DyTaO4

可提高材料的高温韧性，获得更低

的 弹 性 模 量（82~135GPa）。 除 机

械性能的提升，(AlxDy1–x)TaO4 陶瓷

（致密块体）的热导率也有所降低，

且 1200℃下的热膨胀系数在（6~10）
×10–6K–1 的范围内（图 11[54]）。另外，

对具有焦绿石型结构的 RE2AlTaO7

图10 ZrO2–Eu3TaO7示意图

Fig.10 Schematic drawings of ZrO2–Eu3TaO7 ceramics

（a）Zr4+ 离子同时取代 Eu3+ 和 Ta5+ 离子 （b）在 ZrO2–Eu3TaO7 的 2×2×1 超胞中声子散射示意图 
（I–Eu3+ 和 I–Ta5+ 分别代表间隙型 Eu3+ 和 Ta5+ 离子）

Zr4+ substitutes Ta5+

Zr4+ substitutes Eu3+ Interstitial cation

Zr4+

Eu3+

I–Eu3+

Ta5+

I–Ta5+

O2–

a

b

图11 Al3+掺杂改性DyTaO4陶瓷的热学性质

Fig.11 Thermal properties of (AlxDy1-x)TaO4 ceramics as a function of temperature

（f）声子散射模型

（a）热扩散 （b）热导率 （c）声速

（d）声子平均自由程 （e）热膨胀系数
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（RE=Gd,Yb）块体也进行了研究，

发现与 Gd2AlTaO7 相比，Yb2AlTaO7

的导热率更低，这是因为其相对较

高的原子质量；而 Yb2AlTaO7 的热

膨胀系数更高则是由其 A、B 位置

上离子之间的电负性差异更大所导

致的 [55]。

3 稀土钽酸盐的置换改性

除了以上所提到的元素合金

化和掺杂之外，还可以利用对稀土

钽酸盐 A、B 位上的稀土元素置换

来进行改性。Wu 等 [56] 研究发现

(Y1–xDyx)TaO4 陶瓷的断裂韧性堪比

YSZ 材料，缘于裂纹应力场下铁弹

性区域的位移与重新定向，并对铁

弹畴结构和铁弹增韧的机理进行了

探讨（图 12、13[56]）。同时，还指出

了 (Y1–xDy x)TaO4 块体具有低热导

率（1.7~2.0W/(m ∙K), 900℃）、高热

膨 胀 系 数（（10~11）×10–6K–1）、良

好的高温相稳定性等优越的热物

理性能。Luo 等 [57] 研究并讨论了

Sm(Nb1–xTax)O4 块体材料的热物理性

能：当 x=1 时，SmTaO4 陶瓷具有最

低的热导率（1.33W/(m∙K), 900℃）；

在 x=0 时，SmNbO4 陶瓷的热膨胀

系数达到该体系的最大值（11.7×
10–6K–1, 1200℃）。此外，陈琳 [44] 研

究了致密块状 (La1–xEux)3TaO7（x=
0、0.2、0.4、0.5、0.6、0.8、1.0） 陶 瓷，

结果表明由于氧离子位置发生变

化并在某些位置出现空缺所导致

的额外声子散射使得当 x=0.4 时

(La1–xEux)3TaO7 陶瓷的热导率达最低

（1.0W/(m∙K), 500℃），其还指出了铕

掺杂能够有效降低晶格有序性，从而

增大热膨胀系数。

基于纯相稀土钽酸盐的基础性

能，上文总结了 3 种改性方法。这 3
种方法都是通过在基体中引入缺陷

增强声子散射来实现热导率的降低。

合金化与置换是为了造成取代离子

与被取代离子之间离子半径和原

子质量的差异，掺杂的机制与之相

同，是利用掺杂离子与稀土元素在

图13 双稀土离子钽酸盐的热导率计算模型拟合与试验对比

Fig.13 Comparisons of thermal conductivity calculation model of double rare earth  
tantalate with the experimental one

图12 (Y1–xDyx)TaO4陶瓷的高分辨透射电镜照片

Fig.12 HRTEM images of (Y1–xDyx)TaO4 ceramic

0.5μm 5nm 2 1/nm

0.5μm 5nm 2 1/nm

0.5μm 5nm 2 1/nm
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这两方面的差异，大量引入缺陷，

扰乱晶格有序性，导致热导率相对

于纯相的降低，同时降低晶格能，

达到提高热膨胀系数的目的。因

此，改性后的稀土钽酸盐相较纯相

具有更低的热导率和更高的热膨胀

系数，可以成功优化材料热物理性

能和机械性能。

结论

综上所述，稀土钽酸盐具有极低

的高温热导率，且随温度升高而下降

（YSZ 等材料在高温部分热导率由

于光子热导出现上升趋势），1000℃
时热导率低至 1.1~1.3W/（m·K），相

比 YSZ 系列下降 50% ；相同厚度

的涂层可降温梯度翻倍。同时，稀

土钽酸盐的低杨氏模量使其具有

低热应力，外部条件相同时涂层厚

度相比 YSZ 可提高 30%，综合降

温梯度可达 300~500℃。基于高

温铁弹增韧机制，稀土钽酸盐具有

隔热陶瓷中超高的断裂韧性，铁弹

畴类似于纤维复合材料，可有效阻

止裂纹扩展，起到缓冲热应力的作

用，不仅提高了其力学性能和抗热

振能力，还使得稀土钽酸盐的使用

温度达到 1600℃，克服了 YSZ 因

高温相变只能在 1200℃以下使用

的弊端。此外，稀土钽酸盐是非缺

陷性低热导化合物，其低热导的本

质是质量较重的 Ta 原子非简谐振

动。与 YSZ 作为氧空位缺陷型低

热导化合物不同，稀土钽酸盐是一

种氧离子传输的绝缘体，其氧离子

的传输速率近乎为 YSZ 的氧空位

传输的万分之一，能够有效阻止

TGO 层生长，大大延长热障涂层

的热循环寿命，成为最具有潜力的

新一代热障涂层材料，并有望应用

于新一代超高速飞行器与航空发

动机上。

通过对稀土钽酸盐的改性，其

结构和性能进一步得到优化，加速

了稀土钽酸盐作为热障涂层材料的

发展。通过运用超音速火焰喷涂

（HVOF）、等离子喷涂 – 物理气相

沉积（PS–PVD）和电子束 – 物理

气相沉积法（EB–PVD）等技术手

段将稀土钽酸盐制备成涂层并研究

其涂层的相关性能，将是稀土钽酸

盐未来发展的主要方向，目前相关

工作已经开展并取得了一定的成

果。希望在广大科研工作者的共同

努力之下，稀土钽酸盐在工业化应

用之路上越走越远，为我国早日走

上航空发动机强国之路作出应有的

贡献。
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Research and Application of Rare Earth Tantalate Ceramics for 
Thermal Barrier Coatings

ZONG Ruofei, WU Fushuo, FENG Jing
(Faculty of Material Science and Engineering, Kunming University of Science and Technology, Kunming 650093, China)

[ABSTRACT]  Thermal barrier coatings (TBCs) is the key technology for the hypersonic aircraft and the aero-engine. At 
present, yttria stalized zirconia (YSZ) is widely used as the thermal barrier coatings ceramic top-coatings. However, it can-
not use for the next generation of engine in the future, owing to the volume difference caused by T–M phase transformation 
of ZrO2. Obviously, it is imperative to find a kind of more advanced TBCs. The experiments have shown that the rare earth 
tantalate prepared by the solid-state reaction has more excellent thermophysical and mechanical properties, such as lower 
thermal conductivity (1.1–1.3W/(m·K), 1000℃ ), higher temperature gradient (300–500℃ ) and better fracture toughness. 
Besides, the rare earth tantalate is transmitted at a much lower rate than YSZ through O2– anions, which can effectively pre-
vent the growth of thermal growth oxides (TGO). Considering the above advantages, the rare earth tantalate would be the 
great potential TBCs in the next generation of gas turbine.
Keywords:  Thermal barrier coatings; Yttria stalized zirconia (YSZ); Thermal conductivity; Thermal expansion; Rare earth 

tantalate; Ferroelastic toughening
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