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高熵稀土氧化物热障涂层材料弹性 

及热物性的第一性原理研究 

王禹贺 1,2, 罗颐秀 1, 郭会明 3, 张广珩 4,  

张思岩 4, 孙鲁超 1, 王杰民 1, 王京阳 1 
(1. 中国科学院 金属研究所, 沈阳 110016; 2. 中国科学技术大学 材料科学与工程学院, 沈阳 110016; 3. 中国航

发四川燃气涡轮研究院, 成都 610500; 4. 辽宁材料实验室 燃氢防护技术研究所, 沈阳 110167) 

摘 要: 应用于高推重比航空发动机热端部件的连续纤维增强碳化硅陶瓷基复合材料需采用热/环境障复合涂层

(T/EBCs)进行防护。为了得到兼具低热导率、适配的热膨胀系数及良好的高温相稳定性的新型稀土氧化物热障涂

层材料, 高熵化设计概念为其成分设计和性能调控提供了新思路和新契机。本研究针对复杂高熵陶瓷体系的结构建

模和性能预测难题, 提出了一种基于特殊准随机结构(SQS)的新型高熵建模策略。该方法在保证计算精度的同时, 

实现了对复杂结构陶瓷性能的快速预测。随后, 结合第一性原理计算方法, 预测并比较了四种高熵稀土氧化物材料

的晶体结构、弹性性质及热物理性质, 重点揭示了不同稀土成分及 Hf 掺杂对材料低热导率性能的调控作用及原子

尺度根源。本研究为航空发动机热端部件用 T/EBCs 材料的理论模拟和选材设计提供了科学思路与基础数据。 
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Abstract: Continuous fiber-reinforced silicon carbide ceramic matrix composites utilized in hot-section components 

of high thrust-to-weight ratio aero-engines require protection via thermal/environmental barrier coatings (T/EBCs). To 
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develop novel rare-earth oxide thermal barrier coating materials with low thermal conductivity, compatible thermal 

expansion coefficients, and excellent high-temperature phase stability, introduction of a high-entropy design concept 

offers a promising approach and opportunity for composition design and performance optimization. Addressing the 

challenges of structural modeling and property prediction for complex high-entropy ceramic systems, this study firstly 

introduces a novel high-entropy ceramic modeling strategy based on the special quasi-random structure (SQS) method. 

This strategy facilitates rapid prediction of complex ceramic properties while maintaining computational accuracy. 

Subsequently, crystal structures, elastic properties and thermophysical characteristics of four high-entropy rare-earth 

oxide materials are predicted and compared by integrating first-principles calculations. This research particularly 

elucidates regulatory effects and atomic-scale origins of different rare-earth compositions and Hf doping on the 

material’s low thermal conductivity performance. The research results provide scientific insights and fundamental data 

for theoretical simulation and material selection design of T/EBCs for aero-engine hot-section components. 

Key words: high-entropy rare-earth oxide; thermal barrier coating; first-principles; elastic property; thermophysical 

property 

连续纤维增强碳化硅陶瓷基复合材料(SiCf/SiC 

CMCs)因其低密度、优异的高温力学性能及抗氧化

性能等优点, 成为新一代高推重比航空发动机高温

结构部件的主要候选材料[1]。随着航空发动机高温

结构部件的服役温度不断提高, 必须在其表面涂覆

兼备热障和环境障功能的热 /环境障复合涂层

(T/EBCs), 以抵抗燃气环境的侵蚀与热冲击。当前

较为先进的T/EBCs通常包括: 黏结层, 采用硅或改

性硅(例如铪掺杂)以提高涂层的附着力并阻止氧原

子向内扩散; 环境障涂层(EBCs), 采用稀土双硅酸

盐和稀土单硅酸盐复合结构, 前者热膨胀系数与基

体匹配, 可降低涂层的热循环应力, 后者具有优异

的抗水氧腐蚀效果; 热障涂层(TBCs), 实现高效隔

热[2]。TBCs 材料直接接触恶劣的燃气环境, 必须具

备低热导率, 优异的抗水氧腐蚀、抗 CMAS 腐蚀性

能和高温相稳定性, 还要与 EBCs 材料的热膨胀匹

配及化学相容性良好[3]。研究表明[4-6], 稀土氧化物

(RE2O3)具有熔点高(~2500 ℃)、与 EBCs 化学相容

性良好以及抗 CMAS 腐蚀性能优异等特点, 成为

TBCs 的潜在候选材料。根据结晶温度和 RE3+半径

的不同, RE2O3 通常分为五种多晶型变体[7], 即 A

型、B 型、C 型、H 型和 X 型结构。其中, 较小 RE3+

离子半径的元素易于形成立方 C 型结构, 而较大

RE3+离子半径的元素倾向于形成单斜 B 型或六方 A

型结构。由于 C 型结构具有优异的高温相稳定性, 

在热循环过程中能够有效避免多晶型转变引起的性

能突变和涂层失效, 同时可缓解各向异性热膨胀导

致的应力集中, 因此成为高温防护涂层材料的优选

晶型。然而, 传统 RE2O3 的本征热导率和热膨胀系

数均相对较高, 且多晶型结构转变丰富, 这制约了

其在高温防护涂层的实际应用。 

近年来, 高熵化设计策略[8]为 RE2O3 热物理性

能的调控提供了新思路, 利用高熵效应、迟滞扩散

效应、晶格畸变效应及鸡尾酒效应四大核心机制的

协同作用, 有望突破传统陶瓷的性能极限, 使兼具

低热导率和适配热膨胀系数的新型高熵稀土氧化物

TBCs 材料的研发成为可能。与传统 TBCs 材料(如

氧化钇稳定氧化锆(YSZ)、稀土锆酸盐、稀土铝酸

盐、稀土钽酸盐等)相比, 高熵稀土氧化物材料还

展现出优异的综合性能 (如高温相稳定性、抗

CMAS 腐蚀性能、断裂韧性和热导率等)[9-11], 因而

得到广泛研究。例如, Sun 等[12]采用放电等离子烧

结法制备了立方结构的(Eu1/5Er1/5Lu1/5Y1/5Yb1/5)2O3 和

(Sm1/5Er1/5Lu1/5Y1/5Yb1/5)2O3 块体材料, 室温热导率分别

约为 5.1 和 4.6 W·m–1·K–1, 仅为 Y2O3 块体材料

(21.4 W·m–1·K–1) 的 23.8% 和 21.5%; 且 室 温 至

1673 K 范 围 内 的 平 均 线 膨 胀 系 数 分 别 仅 为

8.09×10–6 和 7.95×10–6 K–1, 与基体材料匹配良好, 

均展现出一定的应用前景。Ardrey 等[13]采用大气等

离子喷涂法制备了立方结构的(Y1/3Yb1/3Er1/3)2O3 和

(Y1/5Yb1/5Er1/5Ho1/5Nd1/5)2O3 涂层材料, 室温热导率

分别仅为 3.3 和 3.2 W·m–1·K–1, 均低于 Y2O3 涂层材

料(10.0 W·m–1·K–1); 且 373~1473 K 范围内的热膨胀

系数分别为 6.8×10–6~8.2×10–6和 6.9×10–6~8.4×10–6 K–1, 

与基体材料匹配良好, 均可作为 TBCs 的重要候选材

料。Ping 等[14]采用无压烧结法制备了立方结构的

(Ce1/5Nd1/5Dy1/5Eu1/5Gd1/5)2O3、(Ce1/5Nd1/5Dy1/5Sm1/5Gd1/5)2O3、

(Ce1/5Nd1/5Sm1/5Eu1/5Dy1/5)2O3 和(Ce1/5Gd1/5Sm1/5Eu1/5Dy1/5)2O3

块体材料, 四种材料室温至 773 K 范围内的热导率

为 2.2~2.8 W·m–1·K–1, 均低于 Eu2O3 块体材料, 但

473~1473 K 范围内的平均线膨胀系数却分别高达
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10.7×10–6、13.2×10–6、12.8×10–6 和 13.0×10–6 K–1, 均

与基体材料失配较大。这些研究结果表明, C 型高熵

稀土氧化物材料的热物性具有可调潜力, 亟需对其

热导率和热膨胀系数的协同优化开展深入研究。 

传统的高通量实验方法因并行效率高和实验结

果可靠等优势[15], 成为筛选和优化高熵稀土氧化物

TBCs 材料的有效途径。然而, 复杂高熵陶瓷体系的

成分空间随元素种类及摩尔组成的变化呈指数级增

长, 仅依赖高通量实验将面临组合爆炸、合成复杂

及成本较高等问题。若能探索出一种高效的理论模

拟流程, 对海量成分组合进行大规模初筛和性能预

测, 将有助于加速高熵稀土氧化物 TBCs 材料的研

发。目前, 常见的高熵建模方法主要包括相干势近

似(CPA)、虚拟晶格近似(VCA)和特殊准随机结构

(SQS), 这些方法各具优缺点。由于采用平均场近似, 

CPA[16]和 VCA[17]的计算效率较高, 但忽略了晶格

中原子的局域环境变化, 难以真实描述局部晶格畸

变和复杂的电子关联效应, 因此不适用于结构复杂

且元素性质差异较大的高熵稀土氧化物体系。与上

述两种有效介质理论方法不同, SQS[18]是一种基于

超胞的显式建模方法, 能够有效克服 CPA 在描述局

域结构和强关联效应时的不足, 同时有效规避 VCA

在处理元素性质差异显著体系时的局限, 但该方法

在复杂结构陶瓷(超胞尺寸较大)中的计算量较大, 

又限制了其在性能预测方面的应用。 

综上所述, 本研究首先提出了一种基于 SQS

的新型高熵建模策略 , 在保证计算精度的同时还

可快速预测复杂结构陶瓷的性能。然后利用该高

熵建模策略设计并构建了(Y1/4Ho1/4Er1/4Yb1/4)2O3、

(Er1/4Tm1/4Yb1/4Lu1/4)2O3、(Y3/16Ho3/16Er3/16Yb3/16Hf1/4)2O3

及(Er3/16Tm3/16Yb3/16Lu3/16Hf1/4)2O3 四种不同成分组

合的晶体结构模型, 元素选择的关键在于确保 T/EBCs

体系层间的化学相容性, 使其尽可能适配目前已发展

的综合性能优异的 X2-(Y1/4Ho1/4Er1/4Yb1/4)2SiO5
[19]和

β-(Er1/4Tm1/4Yb1/4Lu1/4)2Si2O7
[20]等 EBCs 材料。最后, 

通过第一性原理计算方法, 预测并比较了上述材料

的晶体结构、弹性性质及热物理性质, 从原子尺度

层面分析了不同稀土成分及 Hf 掺杂对其本征晶格

热导率的影响。研究结果将为航空发动机热端结构

部件用 T/EBCs 材料的研发提供重要的科学依据和

设计指导。 

1  计算方法 

1.1  晶体结构 

本研究均采用基于密度泛函理论的 VASP[21] 

(Vienna Ab initio Simulation Package)软件包进行第

一性原理计算。通过投影缀加波 PAW[22](Projected 

Augmented Wave)方法描述价电子–芯电子间相互作

用。通过广义梯度近似 GGA(Generalized Gradient 

Approximation)[23]下的 PBE(Perdew Burke Ernzerhof)

泛函处理电子交换–关联作用。平面波截断能设置为

600 eV。布里渊区(Brillouin Zone)采用 Monkhorst- 

Pack[24]方法进行 k 点采样, 均为以 Γ 点为中心的

3×3×3 计算网格。在结构优化过程中, 体系的晶格

参数及原子坐标充分弛豫, 以实现体系总能、原子

间作用力及单胞应力的最小化, 从而获得材料的平

衡结构。电子自洽迭代收敛标准设置为总能变化小

于 1×10−8 eV, 离子弛豫收敛标准设置为能量变化小

于 1×10−7 eV。 

通过合金理论自动化工具包 ATAT(Alloy 

Theoretic Automated Toolkit) 中 的 SQS(Special 

Quasirandom Structures)[18]生成代码构建多组分固

溶体的可用构型。该方法通过在不同超胞的不同亚

晶格位点的随机化占据来模拟无序晶体。对于每个

超胞的不同亚晶格位点, SQS 生成代码会根据用户

指定成分进行随机化占据, 若亚晶格位点数(NS)与

指定成分(XS)的乘积不为整数, 程序将自动终止。

C-RE2O3 的晶体结构如图 1(a)所示, 其具有 Ia-3 空

间群结构, 原胞中包含 40 个原子, 所有 RE3+均呈

现六配位构型 , 但存在两种不等价的 RE3+位点 , 

分别占据 4 和 12 个 RE 原子[25]。补充材料表 S1、

表 S2 列出了四种高熵稀土氧化物材料的亚晶格位

点数和成分组成。根据不同的建模策略, 为每种材料

构建了一系列结构模型, 以确保多元掺杂取代的随

机性。如图 1(b)所示, 对于 C-(Y1/4Ho1/4Er1/4Yb1/4)2O3

和 C-(Er1/4Tm1/4Yb1/4Lu1/4)2O3材料, 由于NS与XS的乘

积均只有一种组合, 因此分别构建了 50 个 1×1×1

的超胞构型 , 并从中选择能量最低构型的晶格参

数、弹性参数及热物性参数用于后续分析。如图 1(c)

所 示 , 对 于 C-(Y3/16Ho3/16Er3/16Yb3/16Hf1/4)2O3 和

C-(Er3/16Tm3/16Yb3/16Lu3/16Hf1/4)2O3 材料, 由于 NS 与

XS 的乘积有五种组合, 因此对每种组合分别构建了

50 个 1×1×1 的超胞构型, 并对每种组合中能量最低

构型的晶格参数、弹性参数及热物性参数取平均值

用于后续分析。 

1.2  弹性性质 

本研究所选的四种材料晶格均属于三斜晶系, 

具有 21 个独立的二阶弹性常数。因此, 需对晶格施

加 6 种不同的均匀应变模式, 且在每种应变模式下

施加 6 种不同的变形量, 分别为–0.5%、–0.3%、 
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图 1  高熵稀土氧化物材料的晶体结构 

Fig. 1  Crystal structures of high-entropy rare-earth oxide materials 
(a) C-RE2O3; (b) C-(REI

1/4REII
1/4REIII

1/4REIV
1/4)2O3; (c) C-(REI

3/16REII
3/16REIII

3/16REIV
3/16Hf1/4)2O3 

 

–0.1%、0.1%、0.3%、0.5%。在晶格内部原子自由

度充分弛豫后, 计算相应的应力矩阵, 并通过线性

拟合应力–应变关系得到全部的二阶弹性常数。原子

内部自由度的优化收敛标准设置为: 系统总能量变

化小于 1.0×10–10 eV, 最大离子 Hellmann-Feynman

力小于1.0×10–4 eV/Å, 最大离子位移小于5.0×10–6 Å。

柔度张量 S可由刚度张量 C的逆矩阵计算得出, 即

S=C–1。 

根据Voigt近似[26], 体积模量BV和剪切模量GV

可表示为:          

 
V 11 22 33 12 13 23
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(2)
 

根据 Reuss 近似[27], 体积模量 BR 和剪切模量

GR 可表示为:  

 R
11 22 33 12 13 23

1

( ) ( )2
B

s s s s s s

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 (3)            

R
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G
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

       
 

 (4) 

其中, cij为刚度矩阵分量, 表征材料抵抗变形的能力; 

sij 为柔度矩阵分量, 表征材料在应力作用下的应变

响应。Hill[28]证明, Voigt 和 Reuss 近似结果分别代表

弹性模量的上限和下限, 因此二者的算术平均值 BH

和 GH可表示多晶材料的真实弹性模量:  

 H V R
1

( )
2

B B B        (5)                     

 H V R
1

( )
2

G G G    (6) 

杨氏模量 E 和泊松比 ν可表示为[29]:  

 H H

H H

9

3

B G
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B G



   (7)  

 H H

H H

3 2
 

2(3 )

B G

B G
 



  (8) 

各向异性杨氏模量可表示为[30]:  

  

4 2 2 2 2
1 11 1 2 12 1 3 13

2 3 3 4
1 2 3 14 1 3 15 1 2 16 2 22

2 2 3 2 3
2 3 23 2 3 24 1 2 3 25 1 2 26

4 3 3 2
3 33 2 3 34 1 3 35 1 2 3 36
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2
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   
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1 2 3 56 1 2 66l l l s l l s  (9)

 

其中, l1、l2、l3 为任意角度的方向余弦。        

1.3  热物理性质 

基于理想气体模型, 固体材料的热传导可以看

成是一系列携带一定热量的声子在介质中的无规则

运动。因此, 材料的晶格热导率 Lk 可表示为[31]:  

 L V m
1

3
k C v l  (10) 

其中, CV 为材料热容(J/(m3·K)), vm 为平均声速(m/s), 

l 为平均自由程(m)。 

材料的热导率在室温到高温范围内一般分为两

个阶段。第一阶段, 热导率随温度升高近似呈 1/T

的下降趋势。第二阶段, 热导率逐渐趋近于一个最

低值, 不再依赖温度变化。Clarke 认为, 在高温极限

阶段, 声子的平均自由程趋近于晶胞的平均原子间

距, 故高温极限热导率 mink 可表示为[32]:  

 

2

3
min B m

A

M
k k v

n N


 

  
 

   (11) 

其中, kB 为玻尔兹曼常数(J/K), M 为原胞分子量

(g/mol), n 为原胞中的原子个数 , ρ 为材料密度

(g/cm3), NA 为阿伏伽德罗常数(mol–1)。vm 可由横波
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声速 vs 和纵波声速 vl 推导出[33]:  
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kmin 可用于初步筛选低热导率材料。基于 Slack

模型, 研究本征晶格热导率 k 随温度变化的规律, 可以

定量化理解材料的本征传热机制[34]。 
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其中, M 为平均原子质量(g/mol), δ 为平均原子间距

(m), T 为热力学温度(K), n 为原胞中的原子个数, ν为

泊松比, G 为剪切模量, B 为体积模量, ΘD 为德拜温

度(K)[35], γ 为格林艾森系数[36], A(γ)为前置系数[37], h

为普朗克常数(J·s)。 

对于各向同性材料, 可以采用平均线膨胀系数

L 表征多晶材料的热膨胀行为。晶体材料的体膨胀

系数 V (V 为晶胞体积)可通过格林艾森定律表示[38]: 

 V
V

C

B V

       (19) 

 

V
L

3

         (20) 

根据杜隆珀蒂定律, 当温度远大于德拜温度时, 

热容与温度无关, 趋于一个常数, 即 CV  3NAkB。 

2  结果与讨论 

2.1  晶体结构 

表 1 列出了四种高熵稀土氧化物材料的计算晶

格参数。结果表明, 四种材料的晶体结构均为三斜

晶系, 且晶格参数均满足 a  b  c 和 α  β  γ特征。

这是因为 SQS 建模方法在有限超胞中进行随机掺

杂会导致原子位置的微小位移或局部畸变, 从而破

坏晶格原有的周期性对称条件, 但其晶格参数均为

a  b  c 和 α  β  γ, 接近于理想固溶体的立方 C 型

结构特征。其中, C-(Y3/16Ho3/16Er3/16Yb3/16Hf1/4)2O3 和

C-(Er3/16Tm3/16Yb3/16Lu3/16Hf1/4)2O3 的晶格参数误差

如图 2 所示。计算结果表明, 五种建模方案中的晶

轴长度差别和晶轴角度差别均很小, 以平均值作为

误差计算基准, 其数据偏差均小于 1.2%, 这也证实

了当前计算方法和高熵建模策略的可靠性。 

2.2  弹性性质 

表 2 列出了四种高熵稀土氧化物材料的二阶弹

性常数。其中参数 c11、c22、c33 反映晶格抵抗主应

变的能力, 而参数 c44、c55、c66 反映晶格抵抗切应变

的能力。计算结果表明, 四种材料的 c11、c22、c33

均大于 c44、c55、c66, 表明它们抵抗主应变的能力均

强于抵抗切应变的能力。 

表 3 列出了四种高熵稀土氧化物材料的弹性模

量。体积模量 B 和剪切模量 G 分别描述晶格抵抗体

积变化和形状改变的能力, B 值越大, 材料在压力下

越不易发生体积变化; G 值越大, 材料在剪切应力

下越不易发生变形。杨氏模量 E 描述晶格抵抗单轴

拉伸或压缩的能力, E 值越大, 材料的刚度越强。泊

松比 ν 则描述晶格在单向受拉或受压时发生横向变

形的能力, ν值越大, 材料在轴向受力时越容易发生

横向变形, 从而具备更好的能量吸收能力(或塑性)。

G/B 值越大, 材料断裂时裂纹尖端越容易出现应力

集中, 即更倾向于脆性特征; G/B值小于 0.57的材料

被认为具有损伤容限特征。计算结果表明, 四种材料均

具有一定的损伤容限。与 C-(Y1/4Ho1/4Er1/4Yb1/4)2O3 相

比, C-(Y3/16Ho3/16Er3/16Yb3/16Hf1/4)2O3 的 G、E 和 
 

表 1  四种高熵稀土氧化物材料的计算晶格参数 

Table 1  Calculated lattice parameters of four high-entropy rare-earth oxide materials 

Compound Method a/Å b/Å c/Å α/(°) β/(°) γ/(°) ρ/(gcm–3)

(Y1/4Ho1/4Er1/4Yb1/4)2O3 Calc 9.13 9.14 9.15 109.49 109.52 109.46 7.81 

(Er1/4Tm1/4Yb1/4Lu1/4)2O3 Calc 9.05 9.04 9.04 109.43 109.51 109.46 9.10 

(Y3/16Ho3/16Er3/16Yb3/16Hf1/4)2O3 Calc 9.01 9.06 9.01 109.34 109.37 109.55 8.43 

(Er3/16Tm3/16Yb3/16Lu3/16Hf1/4)2O3 Calc 8.92 9.00 8.98 109.53 109.74 109.47 9.46 
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图 2  晶格参数的误差分析图 

Fig. 2  Error analysis diagram of lattice parameters 
Colorful figure is available on website 

 

G/B 值均较大, 但 ν 值较小; C-(Er1/4Tm1/4Yb1/4Lu1/4)2O3

与 C-(Er3/16Tm3/16Yb3/16Lu3/16Hf1/4)2O3 也具有相同的

趋势。这表明适当含量的 Hf 掺杂可以提高其抵抗剪 

切变形和弹性形变的能力 , 同时降低损伤容限。

此 外 , 与 C-(Y1/4Ho1/4Er1/4Yb1/4)2O3 相 比 , 

C-(Er1/4Tm1/4Yb1/4Lu1/4)2O3 的 G、E 和 G/B 值均较大, 

但 ν 值较小 ; C-(Y3/16Ho3/16Er3/16Yb3/16Hf1/4)2O3 与

C-(Er3/16Tm3/16Yb3/16Lu3/16Hf1/4)2O3 也具有相同的趋

势。同理表明, 与 YHoErYb(Hf)相比, ErTmYbLu(Hf)

材料具有更强的本征抗剪切变形和抗弹性形变能力, 

但其本征损伤容限较低。为了进一步揭示 Hf 掺杂提

高材料弹性性质的内在机制, 对其多面体结构单元

平均键长进行了统计分析, 如表 S3 所示。Hf 掺杂

导致材料平均键长缩短(平均键强增强), 此时晶格

抵抗原子间距离变化的能力较强, 即表现为杨氏模

量升高。值得说明的是, 几种材料 ν 值的变化趋势

与 G/B 值 相 反 : ν 值 较 大 的 材 料 ( 如

(Y1/4Ho1/4Er1/4Yb1/4)2O3)在轴向受力时更容易通过横

向变形吸收能量, 进而具有更好的抗裂性与抗变形

能力, 体现为材料具有较好的损伤容限(或塑性变

形能力), 对应于较小的 G/B 值。 

四种高熵稀土氧化物材料的各向异性杨氏模

量如图 3 所示, 其中 Emax/Emin反映了材料弹性各向

异性的程度。表 S4 列出了不同材料的柔度系数, 根

据公式(9)可计算不同方向余弦下的 E 值, 由球极

坐标转化可得到各向异性杨氏模量。计算结果表

明 , 四种材料均具有一定的弹性各向异性。与

C-(Y1/4Ho1/4Er1/4Yb1/4)2O3相比, C-(Y3/16Ho3/16Er3/16Yb3/16Hf1/4)2O3

的 Emax/Emin 值 较 小 ; C-(Er1/4Tm1/4Yb1/4Lu1/4)2O3 与

C-(Er3/16Tm3/16Yb3/16Lu3/16Hf1/4)2O3 也具有相同的趋势。这

表明适量的 Hf 掺杂可以减小其弹性各向异性。 

2.3  热物理性质 

表 4 列出了四种高熵稀土氧化物材料的热物

性参数。高温极限热导率 kmin 通常被视为低热导

率 T/EBCs 候选材料筛选的标志性参数。计算结果

表明 , 四种材料均具有较低的 kmin, 且数值接近, 

均低于典型 TBCs 材料 YSZ (1.49 W·m–1·K–1)[39]、

La2Zr2O7 (0.89 W·m–1·K–1)[40] 和 Gd2Zr2O7 

(0.96 W·m–1·K–1)[41] 等 , 以 及 典 型 EBCs 材 料

X2-Yb2SiO5 (1.01 W·m–1·K–1)[42] 、 X2-Y2SiO5 

(1.26 W·m–1·K–1)[42]、β-Yb2Si2O7 (0.91 W·m–1·K–1)[43]

和 β-Y2Si2O7 (1.14 W·m–1·K–1)[29]等。因此, 四种高

熵稀土氧化物材料均可被视为低热导率表面

T/TBCs 候选材料。 

作为新型 T/EBCs 候选材料, 这些材料不仅需

要具有低热导率, 而且还需具有与 SiCf/SiC CMCs

基体相匹配的热膨胀系数。计算结果表明, 四种材

料 的 α L 均 较 低 ,  且 数 值 接 近 ,  低 于

(Ce1/5Nd1/5Dy1/5Sm1/5Gd1/5)2O3 (13.2×10–6 K–1)、 
 

表 2  四种高熵稀土氧化物材料的二阶弹性常数(GPa) 

Table 2  Calculated second-order elastic coefficients of four high-entropy rare-earth oxide materials (GPa) 

Compound c11 c12 c13 c22 c23 c33 c44 c55 c66 

(Y1/4Ho1/4Er1/4Yb1/4)2O3 244.79 95.97 95.90 240.43 101.79 239.03 69.14 62.94 63.10 

(Er1/4Tm1/4Yb1/4Lu1/4)2O3 257.22 100.81 99.30 251.14 107.11 250.74 72.87 66.14 66.16 

(Y3/16Ho3/16Er3/16Yb3/16Hf1/4)2O3 250.73 98.29 98.37 248.15 97.99 241.45 70.74 69.71 69.93 

(Er3/16Tm3/16Yb3/16Lu3/16Hf1/4)2O3 259.08 102.63 100.97 250.68 97.74 251.63 77.04 71.63 75.61 

 

表 3  四种高熵稀土氧化物材料的弹性模量 

Table 3  Calculated elastic modulus of four high-entropy rare-earth oxide materials 

Compound B/GPa G/GPa E/GPa Emax/GPa Emin/GPa Emax/Emin G/B ν/GPa 

(Y1/4Ho1/4Er1/4Yb1/4)2O3 146 67 175 192 151 1.2753 0.4606 0.3004 

(Er1/4Tm1/4Yb1/4Lu1/4)2O3 153 71 183 201 159 1.2639 0.4624 0.2997 

(Y3/16Ho3/16Er3/16Yb3/16Hf1/4)2O3 148 72 185 197 174 1.1323 0.4852 0.2912 

(Er3/16Tm3/16Yb3/16Lu3/16Hf1/4)2O3 151 75 194 209 180 1.1605 0.4975 0.2866 
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图 3  四种高熵稀土氧化物杨氏模量的 3D 形貌图和(001)、(010)、(100)投影图 

Fig. 3  3D topography, (001), (010) and (100) projective pictures of Young's modulus  
of four high-entropy rare-earth oxides 

 
表 4  四种高熵稀土氧化物材料的热物性参数 

Table 4  Thermophysical parameters of four high-entropy rare-earth oxide materials 

Compound vs/(m·s–1) vl/(m·s–1) vm/(m·s–1) ΘD/K γ αL/(×10–6, K–1) kmin/(W·m–1·K–1)

(Y1/4Ho1/4Er1/4Yb1/4)2O3 2932 5489 3276 398 1.7749 11.4574 0.7567 

(Er1/4Tm1/4Yb1/4Lu1/4)2O3 2785 5207 3111 382 1.7707 11.2533 0.7334 

(Y3/16Ho3/16Er3/16Yb3/16Hf1/4)2O3 2915 5371 3253 400 1.7194 11.3375 0.7690 

(Er3/16Tm3/16Yb3/16Lu3/16Hf1/4)2O3 2823 5162 3148 390 1.6928 11.1577 0.7566 
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(Ce1/5Nd1/5Sm1/5Eu1/5Dy1/5)2O3 (12.8×10–6 K–1)块体材

料 [14], 但 略 高 于 (Ce1/5Nd1/5Dy1/5Eu1/5Gd1/5)2O3 

(10.7×10–6 K–1)、(Eu1/5Er1/5Lu1/5Y1/5Yb1/5)2O3 (8.09×10–6 K–1)

块体材料 [13]。与 C-(Y1/4Ho1/4Er1/4Yb1/4)2O3 相比 , 

C-(Y3/16Ho3/16Er3/16Yb3/16Hf1/4)2O3 的 αL 值 较 小 ; 

C-(Er1/4Tm1/4Yb1/4Lu1/4)2O3与C-(Er3/16Tm3/16Yb3/16Lu3/16Hf1/4)2O3

也具有相同的趋势。这表明适量的 Hf 掺杂可以降

低 αL 。此外 , 与 C-(Y1/4Ho1/4Er1/4Yb1/4)2O3 相比 , 

C-(Er1/4Tm1/4Yb1/4Lu1/4)2O3 的 αL 值 均 较 小 ; 

C-(Y3/16Ho3/16Er3/16Yb3/16Hf1/4)2O3与 C-(Er3/16Tm3/16Yb3/16Lu3/16Hf1/4)2O3

也具有相同的趋势。这表明与 YHoErYb(Hf)相比, 

ErTmYbLu(Hf)材料具有更低的 αL。为了进一步解

释不同材料的热膨胀行为差异, 对其多面体结构单

元的平均键长进行统计分析, 结果见表 S3。具有较

短平均键长的材料通常表现出更强的平均键强, 其

原子在平衡位置附近的势阱更深、更对称(即更接近

简谐振子), 从而使晶格振动的非简谐性减弱(即 γ

减小), αL降低。 

如图 4 所示, 四种材料的本征晶格热导率随温 

度的变化均可描述为 : 在德拜温度以上 , 由于声

子间 Umklapp 散射过程占主导, 此时热导率随温

度升高呈 k~αT–1 关系下降, 直至降低到 kmin 后不

再随温度变化。其中, C-(Y1/4Ho1/4Er1/4Yb1/4)2O3 和

C-(Er1/4Tm1/4Yb1/4Lu1/4)2O3 的本征晶格热导率曲线 

 

 
 

图 4  四种高熵稀土氧化物材料的本征晶格热导率 

Fig. 4  Theoretical lattice thermal conductivities of four 
high-entropy rare-earth oxide materials 

非常接近, 且低于 C-(Y3/16Ho3/16Er3/16Yb3/16Hf1/4)2O3 和

C-(Er3/16Tm3/16Yb3/16Lu3/16Hf1/4)2O3 的本征晶格热导 

率曲线, 这表明 Hf 掺杂可以略微提高其本征晶格 

热导率。为进一步分析四种高熵稀土氧化物材料本

征晶格热导率的差异根源, 将 Slack 模型的热导率 

表达式分解为三个因子的乘积形式, 结果见表 5。

(1)晶体结构因子 M̄δ/n2/3, 由平均原子质量 M̄、平均

原子间距 δ 和原子个数 n 决定, 反映材料的本征晶

体结构信息; (2)弹性参数因子 ΘD
3, 由德拜温度 ΘD

决定, 并与材料的弹性性质密切相关; (3)非谐系数

因子A(γ)/γ2, 由格林艾森系数 γ决定, 反映材料的声

子非简谐作用程度。这种分解方法有助于建立材料晶 

体结构、弹性性质及热物理性质之间的本征关系。 

首先, 分析Hf掺杂对高熵稀土氧化物材料热导

率造成差异的原因。以 C-(Y1/4Ho1/4Er1/4Yb1/4)2O3 和

C-(Y3/16Ho3/16Er3/16Yb3/16Hf1/4)2O3 为例, 二者 M̄δ/n2/3

和ΘD
3的差别分别为 3.15%和 1.36%, 而 A(γ)/γ2的差

别高达 7.19%, 这表明二者热导率差异(12.07%)主

要源于非谐系数因子。同理, C-(Er1/4Tm1/4Yb1/4Lu1/4)2O3

与 C-(Er3/16Tm3/16Yb3/16Lu3/16Hf1/4)2O3的热导率差

异较大(17.70%)也主要源于非谐系数因子。其次, 

分析不同成分对高熵稀土氧化物材料热导率造

成差异的根源。以 C-(Y1/4Ho1/4Er1/4Yb1/4)2O3 和

C-(Er1/4Tm1/4Yb1/4Lu1/4)2O3 为例, 二者 M̄δ/n2/3 和 ΘD
3

的差别分别高达 11.90%和–11.69%, 而 A(γ)/γ2

的差别仅为 0.52%, 这表明二者热导率差异

(–0.68%)主要源于晶体结构因子和弹性参数因

子 。 同 理 , C-(Y3/16Ho3/16Er3/16Yb3/16Hf1/4)2O3 与

C-(Er3/16Tm3/16Yb3/16Lu3/16Hf1/4)2O3 间的热导率差异

(4.32%)也主要源于晶体结构因子和弹性参数因子。

综上所述, 对于 YHoErYb 和 ErTmYbLu 材料, Hf 掺

杂主要通过降低其格林艾森系数 γ(即非简谐效应)

来提高其本征晶格热导率 ; 与 YHoErYb 相比 , 

ErTmYbLu 材料本征晶格热导率相对较低的根本原

因在于德拜温度较低 ; 与 YHoErYbHf 相比 , 

ErTmYbLuHf 材料较高的本征晶格热导率则源于较

大的平均原子质量。 
 

表 5  四种高熵稀土氧化物材料的 k~αT–1 定量化关系及差异根源 

Table 5  Quantitative relationship of k~αT–1 and origin of differences in four  
high-entropy rare-earth oxide materials 

Parameter 1-YHoErYb 2-ErTmYbLu 3-YHoErYbHf 4-ErTmYbLuHf Diff(1-3)/% Diff(2-4)/% Diff(1-2)/% Diff(3-4)/%

kT 898.98 892.94 1006.36 1050.75 12.07 17.70 –0.68 4.32 

M δ/n2/3 1.44×10–12 1.62×10–12 1.49×10–12 1.62×10–12 3.15 –0.01 11.90 8.48 

ΘD
3 6.31×107 5.58×107 6.40×107 5.95×107 1.36 6.69 –11.69 –7.05 

A(γ)/γ2 9.85×106 9.90×106 1.06×107 1.09×107 7.19 10.33 0.52 3.47 
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3  结论 

本研究采用基于 SQS 的新型高熵建模策略, 研

究了四种高熵稀土氧化物材料的晶体结构、弹性性

质及热物理性质。主要结论如下。 

(1)本研究提出的新型高熵建模策略的核心思

想是遍历指定成分的所有掺杂方案, 以保证多元掺

杂取代的随机性, 再对各自能量最低构型的性质参

数进行平均, 用于后续结果分析。该方法在保证计

算精度的同时, 还有望推广至其它复杂结构高熵氧

化物陶瓷的快速模拟。 

(2)四种高熵稀土氧化物材料均表现出一定的

损伤容限和弹性各向异性。Hf 掺杂可以提高

YHoErYb 和 ErTmYbLu 材料抵抗弹性及剪切变形

的能力 , 同时降低弹性各向异性和损伤容限 ; 与

YHoErYb(Hf)相比, ErTmYbLu(Hf)材料具有更高的

抗弹性和抗剪切变形能力, 但损伤容限较低。 

(3)四种高熵稀土氧化物材料均具有较低的热

导率, 因而可被视为潜在的 TBCs 候选材料。Hf 掺

杂可以有效调控高熵稀土氧化物材料的热物理性质, 

降低 YHoErYb 和 ErTmYbLu 材料的平均线膨胀系

数 , 并且通过减弱非简谐效应提高 YHoErYb 和

ErTmYbLu 材料的热导率。 

补充材料 

本 文 相 关 补 充 材 料 可 登 录 https://doi.org/     

10.15541/jim20250272 查看。 
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表 S1  C-(REⅠ
1/4REⅡ

1/4REⅢ
1/4REⅣ

1/4)2O3 的 

亚晶格位点数和成分组成 

Table S1  Number of sites on sublattice and composition 
for C-(REⅠ

1/4REⅡ
1/4REⅢ

1/4REⅣ
1/4)2O3 

 Site RE1 RE2 

NS 4 12 No.1 

XS XRE
Ⅰ=XRE

Ⅱ=XRE
Ⅲ= 

XRE
Ⅳ=1/4 

XRE
Ⅰ=XRE

Ⅱ=XRE
Ⅲ=

XRE
IV=1/4 

  

表 S2  C-(REⅠ
3/16REⅡ

3/16REⅢ
3/16REⅣ

3/16Hf1/4)2O3 的 

亚晶格位点数和成分组成 

Table S2  Number of sites on sublattice and composition 
for C-(REⅠ

3/16REⅡ
3/16REⅢ

3/16REⅣ
3/16Hf1/4)2O3 

 Site RE1 RE2 

NS 4 12 No.1 

XS 
XRE

Ⅰ=0 
XRE

Ⅱ=XRE
Ⅲ=XRE

Ⅳ= 
XHf =1/4 

XRE
Ⅰ=XHf=1/4 

XRE
Ⅱ=XRE

Ⅲ=XRE
Ⅳ=

1/6 

NS 4 12 No.2 

XS 
XRE

Ⅱ=0 
XRE

Ⅰ=XRE
Ⅲ=XRE

Ⅳ= 
XHf=1/4 

XRE
Ⅱ=XHf=1/4 

XRE
Ⅰ=XRE

Ⅲ=XRE
Ⅳ=

1/6 

NS 4 12 No.3 

XS 
XRE

Ⅲ=0 
XRE

Ⅰ=XRE
Ⅱ=XRE

Ⅳ= 
XHf=1/4 

XRE
Ⅲ=XHf=1/4 

XRE
Ⅰ=XRE

Ⅱ=XRE
Ⅳ=

1/6 

NS 4 12 No.4 

XS 
XRE

Ⅳ=0 
XRE

Ⅰ=XRE
Ⅱ=XRE

Ⅲ= 
XHf=1/4 

XRE
Ⅳ=XHf=1/4 

XRE
Ⅰ=XRE

Ⅱ=XRE
Ⅲ=

1/6 

NS 4 12 No.5 

XS 
XHf=0 
XRE

Ⅰ=XRE
Ⅱ=XRE

Ⅲ= 
XRE

Ⅳ=1/4 

XHf=1/3 
XRE

Ⅰ=XRE
Ⅱ=XRE

Ⅲ=
XRE

Ⅳ=1/6 

 

表 S3  四种高熵稀土氧化物材料多面体 

结构单元的平均键长 

Table S3  Average bond length of polyhedral of four 
high-entropy rare-earth oxide materials 

Compound Unit 
Average bond 

length/Å 

YO6 2.2868 

HoO6 2.2794 

ErO6 2.2700 

YbO6 2.2518 

(Y1/4Ho1/4Er1/4Yb1/4)2O3 

REO6 2.2720 

ErO6 2.2631 

TmO6 2.2535 

YbO6 2.2446 

LuO6 2.2356 

(Er1/4Tm1/4Yb1/4Lu1/4)2O3 

REO6 2.2492 

YO6 2.2991 

HoO6 2.2880 

ErO6 2.2794 

YbO6 2.2451 

REO6 2.2779 

HfO6 2.1893 

(Y3/16Ho3/16Er3/16Yb3/16Hf1/4)2O3 

XO6* 2.2558 

ErO6 2.2684 

TmO6 2.2541 

YbO6 2.2437 

LuO6 2.2399 

REO6 2.2515 

HfO6 2.1936 

(Er3/16Tm3/16Yb3/16Lu3/16Hf1/4)2O3 

XO6* 2.2370 

*X denotes all cations. 
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表 S4  四种高熵稀土氧化物材料的柔度系数 

Table S4  Elastic compliance constants of four high-entropy rare-earth oxide materials 

Material 1-YHoErYb 2-ErTmYbLu 3-YHoErYbHf 4-ErTmYbLuHf 

s11 0.005239 0.004968 0.005147 0.005011 

s12 –0.001469 –0.001396 –0.001445 –0.001504 

s13 –0.001491 –0.001365 –0.001516 –0.001426 

s14 –0.000049 –0.000006 –0.000043 –0.000120 

s15 –0.000082 –0.000019 0.000079 0.000086 

s16 0.000013 0.000002 0.000050 –0.000122 

s22 0.005544 0.005321 0.005213 0.005182 

s23 –0.001794 –0.001739 –0.001541 –0.001420 

s24 –0.000058 0.000003 0.000073 –0.000020 

s25 0.000077 –0.000031 –0.000081 –0.000353 

s26 0.000974 0.000913 0.000381 0.000603 

s33 0.005584 0.005303 0.005388 0.005103 

s34 0.000051 –0.000014 0.000040 0.000062 

s35 0.000000 0.000049 0.000058 0.000069 

s36 –0.000990 –0.000888 –0.000400 –0.000397 

s44 0.014726 0.013938 0.014169 0.012992 

s45 –0.002028 –0.001789 –0.000457 –0.000304 

s46 0.000017 –0.000002 –0.000460 0.000002 

s55 0.016174 0.015356 0.014366 0.014004 

s56 –0.000060 0.000077 –0.000237 –0.000343 

s66 0.016120 0.015338 0.014369 0.013311 

  


