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高熵稀土硅酸盐环境障涂层的界面调控与高温燃气热循环

性能 

张宇嘉，吴珂珂，郭凌翔，欧鸿康，张 硕，孙 佳 
(西北工业大学 超高温结构复合材料国防科技重点实验室, 纤维增强轻质复合材料陕西省重点实验室, 西安 710072) 

摘 要: 新一代航空发动机热端部件服役环境日益严苛，对 C/C 复合材料表面环境障涂层的高温相稳定性、界面结

合可靠性及热循环寿命提出更高要求。针对高熵稀土硅酸盐涂层与 C/C 基体间热膨胀失配及界面氧化易导致早期

剥落的问题，本工作制备了(Tm0.2Yb0.2Er0.2Lu0.2Ho0.2)2SiO5(简称(5RE0.2)2SiO5)高熵稀土硅酸盐粉体，并结合包埋固

渗和超音速大气等离子喷涂技术，分别制备(5RE0.2)2SiO5 和(5RE0.2)2SiO5-SiC 两种涂层体系，探究 SiC 黏结层对涂

层相结构、界面反应及 1400 ℃燃气热循环性能的影响。结果表明，(5RE0.2)2SiO5 粉体保持稳定的单斜 RE2SiO5 固

溶体结构，五种稀土元素分布均匀；喷涂后涂层厚度约为(230±5) μm，快速熔融-凝固过程诱导涂层发生部分非晶

化并生成质量分数约 5.88%的(5RE0.2)2O3 相。未引入黏结层的(5RE0.2)2SiO5 涂层在 1400 ℃热循环 6 次后大面积剥

落，(5RE0.2)2O3 含量升至 12.01%，其失效主要归因于贯穿裂纹加速氧气与水蒸气向界面扩散，诱发 C、Si 及 SiC

氧化，削弱界面结合。相比之下，带有 SiC 黏结层的(5RE0.2)2SiO5-SiC 涂层经 100 次热循环后仍保持结构完整。SiC

黏结层优异的界面调控作用源于其粗糙结构形成的机械咬合，以及热循环中 SiC 氧化生成的 SiO2 与(5RE0.2)2SiO5

原位反应生成(5RE0.2)2Si2O7 过渡相，从而构筑成分连续、热膨胀匹配更优的梯度界面，有效抑制贯穿裂纹扩展和

界面氧化损伤。 
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Interfacial Regulation and High-temperature Combustion-gas Thermal-cycling 
Performance of High-entropy Rare-earth Silicate Environmental Barrier Coat-

ings 

ZHANG Yujia, WU Keke, GUO Lingxiang, OU Hongkang, ZHANG Shuo, SUN Jia 

(State Key Laboratory of Ultra High Temperature Composite Materials, Shaanxi Key Laboratory of Fiber Reinforced Light 
Composite Materials, Northwestern Polytechnical University, Xi’an 710072, China) 

Abstract: Environmental barrier coatings (EBCs) for C/C-based hot-section components must retain phase stability 

and interfacial integrity under severe thermal cycling. However, thermal-expansion mismatch and interfacial oxidation 

can lead to premature spallation of high-entropy rare-earth silicate coatings. Here, (Tm0.2Yb0.2Er0.2Lu0.2Ho0.2)2SiO5, de-

noted as (5RE0.2)2SiO5, powder was synthesized, and (5RE0.2)2SiO5 and (5RE0.2)2SiO5-SiC coating systems were fabri-

cated by combining pack cementation with supersonic atmospheric plasma spraying. The synthesized powder formed a 

stable monoclinic (5RE0.2)2SiO5-type solid solution with a homogeneous distribution of the five rare-earth elements. The 

approximately (230 ± 5) μm-thick sprayed coating was partially amorphized and contained 5.88%(in mass) (5RE0.2)2SiO5 
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owing to rapid melting and solidification. Without the SiC bond coat, the coating spalled extensively after only six 

burner-rig thermal cycles at 1400 °C, accompanied by an increase in the (5RE0.2)2O3 content to 12.01%. Through-thick-

ness cracks accelerated the transport of oxygen and steam to the interface, promoting the oxidation of C, Si and SiC and 

weakening interfacial bonding. By contrast, the SiC-bonded coating remained macroscopically intact after 100 cycles. 

The rough SiC surface provided mechanical interlocking, while oxidation-derived SiO2 reacted in situ with (5RE0.2)2SiO5 

to form a (5RE0.2)2Si2O7 transition phase. The resulting compositionally graded reaction zone improved thermal-expan-

sion compatibility near the SiC interface and suppressed crack penetration and interfacial oxidation, thereby markedly 

extending the thermal-cycling lifetime. 

Key words: high-entropy rare-earth silicate; environmental barrier coating; thermal spraying; combustion-gas thermal 
cycling; C/C composites 

 
 

 

航空发动机的制造水平是衡量国家科技实力、

国防能力乃至综合国力的重要标志之一。随着推重

比的持续提升，发动机热端部件必须承受更高的服

役温度、高速燃气冲刷、高低温交变以及强烈振动

等极端条件。传统热结构材料已难以满足新一代航

空发动机对轻质、高强度、耐高温材料的迫切需求，

因此，发展具有优异抗高温和耐烧蚀性能的先进材

料成为该领域的紧迫任务[1–4]。碳纤维增强碳基复合

材料(C/C 复合材料)集低密度、高比强度、高比模量、

耐高温和抗烧蚀等优异性能于一身，已广泛应用于

飞行器热防护系统和发动机密封环等耐高温部件。

然而，在高温燃气环境中，材料表面不仅遭受高温

氧化，还同时承受水蒸气腐蚀、高速气流冲刷和反

复热循环载荷的耦合作用[5–7]。此时，氧气、水蒸气

等气体会沿表面孔隙和裂纹向内扩散，引发碳相氧

化，导致界面结合力下降、材料结构承载能力衰减。

因此，构筑能长期阻隔氧气与水蒸气渗透并适应剧

烈温度波动的环境障涂层，是提升轻质高温复合材

料服役可靠性的关键途径。 

环境障涂层 (Environmental Barrier Coatings, 

EBCs)是为保护陶瓷基复合材料免受高温水汽、氧

气及熔盐等环境介质侵蚀而发展起来的一类特种涂

层，其研究可追溯至 20 世纪 90 年代初[5, 8]。第一代

EBC 体系通常由莫来石(Mullite, 3Al2O3ꞏ2SiO2)中间

层与氧化钇稳定氧化锆 (Yttria-Stabilized Zirconia, 

YSZ)面层组成[9-10]。第二代 EBC 体系采用钡锶铝硅

酸盐((1-x)BaO-xSrO-Al2O3-2SiO2, 0≤x≤1, BSAS)

作为面层代替 YSZ，并以硅为黏结层，形成

BSAS/Mullite/Si 三层结构[11-12]。相较于 Mullite/YSZ

和 BSAS 等早期体系，稀土硅酸盐因具有较低热导

率、良好的高温相稳定性、适中的热膨胀系数以及

对水蒸气环境的耐受能力，已成为新一代 EBCs 体

系中的重要候选材料[5,13–15]。近年来，高熵陶瓷为

EBCs 材料设计提供了新的思路。Rost 等[16]关于熵

稳定氧化物的研究表明，多组元构型熵可以稳定传

统相图中难以获得的单相氧化物结构；随后，高熵

陶瓷的概念被扩展至碳化物、硼化物、氧化物和硅

酸盐等体系，其局域晶格畸变、迟滞扩散和可调控

的热物理性能为耐高温、抗腐蚀和低热导材料设计

开辟了更宽广的组成空间[17-18]。对于 EBCs 而言，

多种稀土离子在同一晶格中的等摩尔固溶有望同时

调节晶体结构稳定性、热膨胀系数、氧扩散行为和

水蒸气腐蚀抗力，从而突破单一稀土硅酸盐在热循

环寿命和界面适配方面的局限[19-20]。在具体成分选

择方面，可以选用五元等摩尔高熵稀土单硅酸盐

(Tm0.2Yb0.2Er0.2Lu0.2Ho0.2)2SiO5 作为涂层面层材料。

其中，Tm、Yb、Er、Lu 和 Ho 均为相邻的重稀土元

素，在稀土硅酸盐中主要以稳定的 RE3+形式存在，

其单组元 RE2SiO5均倾向于形成具有 C2/c 空间群的

X2 型结构。同时，五种 RE3+的离子半径较为接近，

有利于其在 RE 位点发生等价置换并形成化学均匀

的多组元固溶体，从而降低因离子尺寸差异过大而

引起元素偏析或多相分离的可能性。已有研究表明，

稀土离子的平均半径及半径偏差是决定多组元稀土

单硅酸盐物相形成的重要描述符，较小的离子半径

偏差有利于稳定 X2 型稀土单硅酸盐结构[21–23]。在

此基础上，五种稀土元素按照等摩尔比例占据RE位

点，使各组元的摩尔分数均为 0.2，该等摩尔设计能

够在不突出某一种主导稀土组元的情况下获得较高

的构型熵，并通过不同稀土离子之间的质量和局部

键合环境差异增强声子散射，为降低热导率及调节

热膨胀行为提供可能。相关研究已证实，等摩尔多

组元稀土单硅酸盐具有形成单相固溶体的能力，并

表现出较低的热导率、良好的高温相稳定性以及优

异的抗水蒸气和抗 CMAS 腐蚀性能[24-25]。特别是

Wei 等[26]制备的(Tm0.2Yb0.2Er0.2Lu0.2Ho0.2)2SiO5在与

3～9 元等摩尔稀土单硅酸盐对比中表现出良好的

CMAS 腐蚀抗力。 
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上述成分设计为兼顾涂层的相稳定性、热物理

性能和耐腐蚀性能提供了材料基础。然而，具有良

好本征性能的高熵稀土硅酸盐在以涂层形式应用于

C/C-SiC 碳基复合材料时，仍面临两个突出问题。第

一，等离子喷涂过程中的快速熔融-凝固、层片堆叠

和局部相分解会在涂层中引入非晶相、孔隙和残余

应力，进而影响后续热循环稳定性[27-28]。第二，C/C-

SiC 基体表面往往同时存在 C、Si 和 SiC 等相，若

稀土硅酸盐面层直接沉积于基体表面，热循环中形

成的贯穿裂纹将使氧气和水蒸气快速到达界面，引

发游离碳、游离硅或 SiC 氧化，并通过气相产物逸

出和氧化层生长削弱界面结合[5, 8]。因此，相较于单

纯提高涂层面层材料的相稳定性，界面结构调控和

黏结层设计同样决定着高熵稀土硅酸盐 EBCs 能否

在高温燃气热循环中保持完整。 

本 研 究 以 五 元 高 熵 稀 土 单 硅 酸 盐

(Tm0.2Yb0.2Er0.2Lu0.2Ho0.2)2SiO5 为涂层面层材料，以

反应熔渗改性的 C/C-SiC 复合材料为基体，采用超

音速大气等离子喷涂(Supersonic atmospheric plasma 

spraying，SAPS)技术制备高熵稀土硅酸盐 EBCs，并

通过包埋固渗工艺在面层与基体之间引入 SiC 黏结

层。系统分析了涂层在 1400 ℃燃气热循环过程中的

相组成变化、表面/截面形貌演化和界面反应行为，

重点讨论了 SiC 黏结层的机械咬合作用、氧化生成

SiO2 及其与高熵单硅酸盐原位反应生成高熵双硅酸

盐过渡相的协同机制，为 C/C-SiC 复合材料表面高

熵稀土硅酸盐 EBCs 的界面设计和长寿命服役提供

机制依据与技术支撑。 

1  实验方法 

1.1 高熵稀土硅酸盐粉体合成 

采用高温固相反应法制备五元高熵稀土单硅

酸盐粉体。以 SiO2、Tm2O3、Yb2O3、Er2O3、Lu2O3

和 Ho2O3 粉体为原料，其中稀土氧化物和 SiO2 的纯

度均不低于 99.99%，粒度为 5~10 μm。按照

(Tm0.2Yb0.2Er0.2Lu0.2Ho0.2)2SiO5( 简 称 (5RE0.2)2SiO5)

的化学计量比称量原料，以无水乙醇为分散介质、

氧化锆球为研磨介质，在 550 r/min 下球磨 10 h，使

各组元充分混合。随后将浆料置于 60 ℃烘箱中干

燥，得到混合均匀的原料粉体。 

将干燥后的混合粉体装入氧化锆坩埚，在空气

气氛下升温至 1550~1650 ℃并保温 10~12 h，获得

(5RE0.2)2SiO5 高熵稀土单硅酸盐。烧结产物经破碎、

研磨和筛分后，将粉体、PVA 溶液、无水乙醇和去

离子水按质量比 4:4:1:1 配制成料浆，球磨 4~6 h 后

进行喷雾造粒，并经 200 目(74 μm)筛分，选取筛下

适用于 SAPS 沉积的球形喷涂粉体。 

1.2 涂层制备 

选用密度约 1.3~1.4 g/cm3 的铺层针刺 C/C 复

合材料作为基体材料，并加工成⌀25 mm×8 mm 的

圆柱形试样。试样经无水乙醇超声清洗、干燥后进

行反应熔渗改性。将 Si 粉、C 粉和 SiC 粉混合球磨

后作为渗剂，与 C/C 试样共同置于石墨坩埚中，在

真空环境下升温至 1550~1600 ℃并保温 2~3 h，使

熔融Si进入C/C基体孔隙并与C原位反应生成SiC，

获得 C/C-SiC 复合材料基体。 

为缓解陶瓷面层与 C/C-SiC 基体之间的热膨胀

失配，并增强界面结合，在 C/C-SiC 基体表面采用

包埋固渗法制备 SiC 黏结层。将 Si 粉、C 粉和促渗

剂混合球磨 6~8 h 后作为包埋粉料，将 C/C-SiC 试

样埋入粉料中，在 Ar 气氛下升温至 2000~2100 ℃

并保温 2~3 h。随炉冷却后去除残余粉料，经无水乙

醇超声清洗和 70 ℃干燥 12 h，得到具有 SiC 黏结

层的 C/C-SiC 试样。 

采用 SAPS 技术分别在 C/C-SiC 基体和带 SiC

黏结层的 C/C-SiC 基体表面沉积(5RE0.2)2SiO5涂层。

制备(5RE0.2)2SiO5 和(5RE0.2)2SiO5-SiC 两类涂层试

样，用于对比分析 SiC 黏结层对涂层热循环性能和

界面稳定性的影响。SAPS 工艺参数见表 1。 

表1 喷涂涂层的制备参数 

Table 1 Preparation parameters of SAPS coatings 

Parameter Value 

Spraying power/kW 45–55 

Powder feeding disc speed/ 

(r•min-1) 
1.5–3.0 

Ar flow rate/slpm 60–80 

H2 flow rate/slpm 1.5–3.0 

Spraying distance/mm 80–120 

1.3 高温燃气热循环性能测试 

采用氧-丙烷火焰烧蚀设备(如图 S1 所示)测试

涂层的高温燃气热循环性能，测试过程参照《航空

燃气涡轮发动机涡轮气冷叶片热冲击试验方法》

(HB 20321-2016)执行。O2 和 C3H8 的供气压力分别

设定为 0.40和 0.15 MPa，流量分别为 30和 15 L/min。

通过调节喷枪与涂层表面的距离，使试样热侧温度

稳定在 1400 ℃，并采用双色红外测温仪进行实时监

测。 

单次热循环包括 300 s 燃气冲刷和 300 s 压缩空
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气冷却，总时长为 600 s。冷却阶段采用约 2 m/s 的

压缩空气使试样表面降至室温附近。在多次热循环

考核过程中，定期记录试样表面宏观形貌，观察裂

纹萌生、扩展、鼓泡及剥落行为。以有效涂覆面积

为分母，采用同一光照/尺度的宏观图像进行二值化

统计；当涂层剥落(或基体暴露)面积比例达到 10%，

或出现贯穿至基体的连续剥落时，判定试样失效。 

 

1.4 材料结构与性能表征 

采用 X 射线衍射仪(XRD, X'Pert PRO, PANalyt-

ical)表征高熵稀土硅酸盐粉体、喷涂态涂层以及热

循环后涂层的物相组成，测试采用 Cu 靶，工作电压

和电流分别为 40 kV和 40 mA，扫描范围为 10°~90°，

扫描速率为 5 (°)/min，步长为 0.02°。采用 Jade 9 软

件进行物相检索、峰位标定和 Rietveld 精修分析。 

采用热膨胀仪(NETZSCH DIL 402E)测定致密

稀土硅酸盐陶瓷的热膨胀行为，测试在大气环境中

进行，升温速率为 10 ℃/min，测试温度范围为室温

~1450 ℃，根据试样长度随温度的变化计算热膨胀

系数。 

采用场发射扫描电子显微镜(SEM)及其附带的

能谱仪(EDS)观察涂层热循环前后的表面和截面形

貌，并分析界面区域元素组成及分布。测试的加速

电压为 15~20 kV，电子束电流为 0.6~0.8 nA。采用

透射电子显微镜(TEM, Talos F200X)及 Super-X EDS

系统表征高熵粉体的晶格条纹、选区电子衍射

(SAED)和高角环形暗场像(HAADF)，以确认多组元

稀土元素的均匀固溶特征。 

采用 3D 光学轮廓测定仪(Nanovea HS 1000)对

热循环前后的涂层表面粗糙度和轮廓演变进行量化，

固定扫描面积为 28 mm×28 mm，并根据样品表面

上所有测量点相对于参考平面的高度差计算样品的

表面粗糙度(Sa)。计算公式(1)如下： 

Sa=
1

A
ඵ |Z(x,y)|dxdy

A
 (1) 

式中，A 是采样表面的几何面积（mm2），Z（x,y）

是表面高度分布函数（μm）；x 和 y 为二维空间坐

标。 

2  结果与讨论 

2.1 高熵稀土硅酸盐粉体表征 

图 S2 为(5RE0.2)2SiO5 粉体的 XRD 测试结果。

由图 S2 可以看出，采用高温固相反应法制备的高

熵陶瓷晶体属于单斜晶系 (空间群 I2/a)。对比

(5RE0.2)2SiO5 的衍射峰位置与各个单组元稀土单硅

酸盐(Tm2SiO5, Yb2SiO5, Er2SiO5, Lu2SiO5, Ho2SiO5)

标准衍射峰位置可以发现，所有单组元稀土单硅酸

盐的标准衍射峰大致相同，且均与高熵陶瓷的衍射

峰重合，说明所得粉体以单斜稀土单硅酸盐相为主。

后续 Rietveld 精修和 TEM-EDS 结果进一步证实了

多组元稀土离子在该结构中的均匀固溶。 

为进一步确定高熵陶瓷的晶体结构以及晶体

学常数，采用 Jade 9 软件对所得 XRD 图谱进行

Rietveld 精修，精修结果如图 S2(b)所示。精修优度

的拟合因子 R 为 6.91%，实验谱与计算谱吻合较好
[29]。精修得到的晶胞参数为 a=12.41 Å，b=6.677 Å，

c=10.33 Å，β=102.6°。所制备的(5RE0.2)2SiO5 的晶体

结构参数与各组元稀土单硅酸盐的晶体结构参数的

对比结果如表 S1 所示，其中各组元稀土单硅酸盐

的晶体参数来源于 ICDD PDF 数据库。结果表明，

(5RE0.2)2SiO5 的晶体结构与 Tm2SiO5 最为接近，这

与 XRD 谱图结果一致。(5RE0.2)2SiO5 的晶体结构示

意图如图S2(c)所示，(5RE0.2)2SiO5保持单斜RE2SiO5

结构，五种稀土离子共同占据两个不等价 RE3+位点，

并通过 REO7 多面体与 SiO4 四面体连接形成稳定骨

架，为多组元固溶和局域晶格畸变提供结构基础[15]。 

图 1 展示了(5RE0.2)2SiO5 粉体的 TEM 表征结

果。图 1(a)为(5RE0.2)2SiO5 粉体颗粒的 HAADF 图像

及各元素相应的 EDS 面分布图。由图可见，Tm、

Yb、Er、Lu、Ho 五种稀土元素在纳米尺度上分布均

匀，未出现明显的成分偏析，表明该高熵体系具有

良好的化学均匀性。 

图 1(b)显示了(5RE0.2)2SiO5 粉体颗粒的高分辨

TEM 图像，可观察到清晰的晶格条纹，其间距为

5.861 Å，与单斜结构 Tm2SiO5 的(1ത1ത0)晶面的晶面

间距(5.856 Å)相近，表明(5RE0.2)2SiO5 的晶体结构与

Tm2SiO5 相近，均呈单斜结构。为进一步确认其晶

体结构，沿[11ത3]晶带轴的选区电子衍射(SAED)图像

如图 1(c)所示。通过衍射斑点的平行四边形关系分

析[30]，证实所制备的高熵陶瓷颗粒具有单晶有序的

单斜结构，与 XRD 精修结果相符。此外，图中还可

观察到少量弱衍射斑点。已有研究表明[31]，在高熵

材料中，当不同种类的原子共同掺杂至同一晶格时，

由于各原子半径存在差异，晶格内部应力增大，导

致晶格发生畸变，该类晶格应力导致的衍射衬度变

化是高熵材料的常见特征。 
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图 1 (5RE0.2)2SiO5粉体的 TEM 分析 

Fig. 1 TEM analyses of (5RE0.2)2SiO5 powder 

(a) High-angle annular dark-field image and corresponding EDS elemental 

mappings; (b) High-resolution TEM micrograph; (c) Selected area electron dif-

fraction (SAED) pattern 

 

2.2 高熵稀土硅酸盐涂层表征 

通过 SAPS 工艺在 C/C-SiC 复合材料基体表面

沉积(5RE0.2)2SiO5 涂层，得到带(5RE0.2)2SiO5 涂层的

C/C-SiC 试样。图 2 为所制备的(5RE0.2)2SiO5 涂层表

面形貌、元素分布及物相分析结果。从图 2(a)可以

看出，涂层表面整体均匀致密，无明显宏观缺陷；

EDS 面扫结果显示各稀土元素在涂层中分布均匀，

未见区域性偏析，表明成功制备了(5RE0.2)2SiO5 涂

层。更高倍数下的微观形貌图(图 2(b))显示，涂层呈

现典型的热喷涂涂层形貌特征[32-33]，主要包括扁平

的熔融态液滴、未完全熔融的颗粒以及少许气孔和

微裂纹。其中，熔融颗粒的形成源于等离子焰流中

心温度极高，远超过(5RE0.2)2SiO5 的熔点，使粉末颗

粒迅速熔化为液滴，并在撞击基体时发生铺展与快

速凝固；未熔颗粒的形成则与团聚粉体粒径、内部

结构、注入轨迹及在等离子焰流中的停留时间差异

有关。微裂纹的形成主要归因于两方面机制[34-35]：

一是喷涂过程中熔融颗粒撞击基体后急速冷却，因

热收缩不协调产生淬火应力；二是已沉积涂层在后

续颗粒连续撞击下承受机械应力，导致脆性断裂。

气孔的来源则更为复杂，主要包括：喷涂过程中卷

入的空气被熔融颗粒包裹未能逸出，粉体在高温下

发生分解反应产生气体产物(如气态 SiO2)，以及层

片间堆叠不完全所导致的未填充间隙。 

XRD 谱图中，(5RE0.2)2SiO5 晶相衍射峰数量减

少、强度降低，并出现明显宽化现象，表明涂层中

存在非晶相。非晶化的主要原因在于熔融颗粒撞击

基体后的极高冷却速率抑制了原子长程扩散与有序

排列，使部分材料以亚稳态非晶形式保留。此外，

在 2θ ≈ 29.95°处出现一个异常强峰，这是因为

(5RE0.2)2SiO5 与(5RE0.2)2O3 两者衍射峰在此处叠加。

通过全谱拟合精修定量分析，发现(5RE0.2)2O3 占比

约为 5.88%，说明在等离子喷涂过程中，部分

(5RE0.2)2SiO5 相因高温焰流发生了如公式(2)所示的

相分解，导致涂层中生成了少量(5RE0.2)2O3 相。值

得注意的是，XRD 并未检测到 SiO2 结晶相，与 EDS

中 Si 元素含量下降的结果相互印证，这可能由于

SiO2 在等离子焰流的高温条件下以气态形式挥发，

并随气流离开涂层体系。该过程不仅造成硅元素损

失，也在涂层中留下额外气孔，进一步影响涂层的

致密性与相组成。 

(5RE0.2)2SiO5(s)→(5RE0.2)2O3(s) + SiO2(g) (2) 
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图 2 (5RE0.2)2SiO5涂层表面形貌、元素分布及物相分析 

Fig. 2 Analysis of surface morphology, elemental distribution, and phase composition of the (5RE0.2)2SiO5 coating 

(a) Microscopic morphology and elemental mappings of the coating surface; (b) High-magnification microscopic morphology of region B in (a); (c) EDS surface 

energy spectrum scanning results of (b); (d) XRD analysis of the coating surface 

图 3 展示了带(5RE0.2)2SiO5 涂层的 C/C-SiC 试

样的截面形貌、元素分布及界面成分分析结果。如

图 3(a)所示，(5RE0.2)2SiO5 涂层已均匀沉积于 C/C-

SiC 基体表面，形成连续且完整的表面防护层。高

倍 BSE 图像(图 3(b，c))进一步显示，涂层厚度约为

(230 ± 5) μm，涂层与基体之间界面清晰、结合紧密，

未见分层、剥离或明显裂纹，表明喷涂工艺实现了

良好的界面匹配与附着。由图 3(d)所示的元素面分

布结果可见，各稀土元素(Tm, Yb, Er, Lu, Ho)及 Si

元素在涂层区域内分布均匀，未出现明显的成分偏

析，说明涂层在沉积过程中保持了高熵体系的化学

均匀性。为进一步明确界面区域的化学成分，对涂

层近界面处与基体界面层分别进行 EDS 点扫描分

析(图 3(e~f))。结果显示，涂层区域的元素原子比符

合(5RE0.2)2SiO5 的理论化学计量；基体界面层则主

要由 SiC 组成，进一步印证了涂层与基体之间形成

了清晰的物相界限与良好的化学兼容性。 



第*期 张宇嘉, 等: 高熵稀土硅酸盐环境障涂层的界面调控与高温燃气热循环性能 7 
 

 

 

 

 

图 3 带(5RE0.2)2SiO5涂层的 C/C-SiC 试样的截面 BSE 照片及

相分析结果 

Fig. 3 Cross-sectional BSE images and phase analyses of the C/C-

SiC sample with (5RE0.2)2SiO5 coating 

(a) Microscopic morphology of the cross-section; (b) High-magnification im-

age of region B in (a); (c) High-magnification image of region C in (b); (d) 

Elemental mappings of (b); (e) EDS point scan result of point 1 in (c); (f) EDS 

point scan result of point 2 in (c) 

 

以带有 SiC 黏结层的 C/C-SiC 试样为基体材

料，采用(5RE0.2)2SiO5 球形粉末作为喷涂材料，通过

SAPS工艺制备了带有(5RE0.2)2SiO5-SiC双层涂层的

C/C-SiC 试样。该试样的截面微观结构、元素分布及

微区成分分析结果如图 4 所示。从截面形貌图(图

4(a))可见，试样呈现典型的三层结构：最外层为

(5RE0.2)2SiO5 涂层，中间为通过包埋渗硅形成的 SiC

黏结层，最内层为 C/C-SiC 复合材料基体。高倍 BSE

图像(图 4(b~c))显示，(5RE0.2)2SiO5 涂层的厚度约为

(230±5) μm，与直接喷涂于 C/C-SiC 基体上的

(5RE0.2)2SiO5涂层(图 3)厚度基本一致，反映了 SAPS

工艺良好的稳定性与可控性。尤为重要的是，与未

添加黏结层的单层涂层体系相比，SiC 黏结层的粗

糙表面及楔形起伏有利于喷涂层片在界面处形成机

械嵌合，从而提高界面结合稳定性[36]。另一方面，

涂层各层之间的热膨胀差异会影响热循环裂纹的萌

生与扩展，因此需要结合各层热膨胀系数对界面热

应力进行分析[37-38]。 

 

图 4 带(5RE0.2)2SiO5-SiC 双层涂层的 C/C-SiC 试样的截面

BSE 照片及相分析结果 

Fig. 4 Cross-sectional BSE images and phase analyses of the C/C-

SiC sample with (5RE0.2)2SiO5-SiC coating 

(a) Microscopic morphology of the cross-section; (b) High-magnification im-

age of region B in (a); (c) High-magnification image of region C in (b); (d) EDS 

surface scan result of (b); (e) EDS point scan result of point 1 in (c); (f) EDS 

point scan result of point 2 in (c) 

 

元素面分布结果(图 4(d))表明：C 元素主要富

集于内部 SiC 黏结层与 C/C-SiC 基体中；Si 与 O 元

素在涂层区域内均匀分布；五种稀土元素(Tm, Yb, 

Er, Lu, Ho)在涂层中呈高度弥散、无偏析的分布状

态，未发生明显的相分离或元素聚集。为进一步明

确各区域的化学成分，分别对涂层(Point 1)及 SiC 黏

结层(Point 2)进行了 EDS 点扫描分析(图 4(e, f))。结

果显示，Point 1 处各元素的原子比例与(5RE0.2)2SiO5

的理论化学计量高度吻合；Point 2 则以 Si 和 C 为

主，符合 SiC 的组成特征[39]，说明涂层与黏结层之

间形成了清晰而稳定的物相界面，两者在化学成分

上互不干扰，体现出良好的物理与化学相容性。 

2.3 涂层高温热循环考核 

为评估涂层在高温、高速燃气环境中的服役性

能，采用图 S1 所示的考核装置，在 1400 ℃条件下

对带(5RE0.2)2SiO5 涂层的 C/C-SiC 试样开展了系统

的热循环考核。对考核前后的试样进行了高精度三

维轮廓扫描表征，结果如图 S4 所示。由图 S4(a)可

知，考核前涂层试样表面较为平整，三维轮廓扫描
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仪定量分析表明，该初始状态下涂层的表面粗糙度

(Sa)仅为 27.64 μm。经过 6 次模拟服役的热循环考

核后，试样表面形貌发生显著劣化 (图 S4(b))，

(5RE0.2)2SiO5 涂层出现大面积不规则剥落区域，剥

落区域直接暴露了下方的 C/C-SiC 基底，且未剥落

区域的涂层表面也伴随明显的起伏、微裂纹等损伤

特征。尤为关键的是，此次涂层剥落主要发生在涂

层主体区域而非边缘区域，说明该失效更可能由热

循环过程中界面损伤累积引起，而非由边缘局部应

力集中单独导致。 

为深入揭示(5RE0.2)2SiO5 涂层经 1400 ℃热循

环考核后的微观失效机制，对考核后的试样开展了

涂层表面XRD物相分析及表面和界面的BSE分析，

相关结果如图 5 所示。从表面 XRD 图谱(图 5(a))可

以看出，即使经历 6 次热循环考核，涂层主相仍为

(5RE0.2)2SiO5(占比仍达 87.99%)。但对比考核前的

XRD 结果(图 2(d))可以发现，考核后(5RE0.2)2O3 占

比显著提升(达 12.01%)。这是由于热循环考核中，

模 拟 燃 气 环 境 里 丙 烷 燃 烧 生 成 的 水 蒸 气 与

(5RE0.2)2SiO5 发生如式(3)所示的高温水蒸气腐蚀反

应，生成(5RE0.2)2O3；而生成的(5RE0.2)2O3 还可能进

一步与水蒸气反应(如式(4))[40-41]，生成挥发性氢氧

化物。该反应不仅引入了副相，产物的挥发还会在

涂层内部形成微小孔隙(图 5(e))，间接削弱涂层的结

构致密性。 

(5RE0.2)2SiO5(s) + 2H2O(g)→(5RE0.2)2O3(s) + 
Si(OH)4(g) 

(3) 

(5RE0.2)2O3(s) + 3H2O(g)→2(5RE0.2)(OH)3(g) (4) 

观察涂层表面的 BSE 形貌(图 5(b~c))：经 6 次

热循环后，涂层表面仍保留熔融铺展并快速凝固形

成的(5RE0.2)2SiO5，仅伴随少量分散孔隙(图 5(c))；

与考核前的初始表面(图 2(a~b))相比，未出现晶粒畸

变、大面积开裂等特征。这一结果与 XRD 结论相互

印证，表明(5RE0.2)2SiO5 相在热循环中仍具有良好

的物相稳定性，涂层剥落并非由主体相变直接引起。

截面形貌(图 5(d~e))显示，涂层内部出现多条垂直于

基体的贯穿裂纹，延伸至界面处，并伴有显著的层

间脱黏与剥落。这表明剥落的核心诱因是界面反应

性损伤：反应熔渗后的 C/C 基体虽然已经引入一定

量的 SiC，但其表层仍残留一定量的游离碳(C)和游

离硅(Si)；在热循环过程中，(5RE0.2)2SiO5 涂层受“升

温-降温”循环热应力的反复作用，不可避免地萌生

并扩展出贯穿性裂纹。为定量分析热膨胀失配对裂

纹形成的影响，进一步测定了高熵稀土单硅酸盐和

双硅酸盐致密陶瓷的热膨胀系数，结果见图 S3。在

1400 ℃附近， (5RE0.2)2SiO5 的热膨胀系数约为

5.47×10-6 K-1，高于 SiC 的文献值(4.3~4.6)×10-6 K-1。

因此，在由 1400 ℃快速冷却至室温的过程中，单硅

酸盐面层具有更大的自由收缩趋势，但受到下方基

体约束，容易产生面内拉应力。该拉应力优先集中

于喷涂涂层固有的孔隙、层片边界和微裂纹尖端，

促进垂直裂纹的萌生与贯通；裂纹到达界面后，热

失配产生的界面拉伸和剪切应力又与 C、Si 及 SiC

氧化造成的界面弱化协同作用，最终导致涂层脱黏

和大面积剥落。这些裂纹成为氧气渗入的通道，可

直接扩散至涂层与基体的界面结合区域。而在高温

环境下，C、Si 都易与氧气发生氧化反应，生成挥发

性氧化物(CO/CO2、SiO/SiO2)[42]；随着热循环次数

增加，界面区域的氧化反应持续进行，涂层与基体

间的界面结合面积不断缩减、结合强度逐步衰减，

最终引发涂层的破坏性大面积剥落。 

 

 

图 5 热循环后(5RE0.2)2SiO5涂层的物相与形貌表征 

Fig. 5 Phase and morphological analysis of (5RE0.2)2SiO5 coating 

after thermal cycling 

(a) Surface XRD pattern; (b) Low-magnification BSE of surface; (c) High-mag-

nification BSE of surface; (d) Low-magnification BSE of cross-section; (e) 

High-magnification BSE of cross-section 

 

对带(5RE0.2)2SiO5-SiC 双层涂层的 C/C-SiC 试

样进行热循环考核，考核前后的三维表面形貌如图

S5 所示。如图 S5(a)所示，与直接喷涂于 C/C-SiC 基
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体上的(5RE0.2)2SiO5 涂层(图 S4(a))相比，该双层涂

层试样表面整体呈现更高的粗糙度。通过三维白光

干涉轮廓仪定量分析，测得初始表面粗糙度(Sa)为

55.07 μm，该形貌特征主要源于 SiC 黏结层自身的

粗糙表面及其与涂层形成的机械咬合界面。经过

100 次热循环考核后，涂层表面中心区域出现轻微

隆起，整体表面粗糙度增加至 72.85 μm(图 S5(b))。

尽管表面形貌发生一定程度演变，涂层整体保持完

整，未出现剥落、开裂或明显宏观缺陷，表现出显

著的结构稳定性。与无黏结层的涂层相比，其抗热

循环性能具有明显提升，说明引入 SiC 黏结层可以

显著提升涂层体系的耐久性与服役寿命。 

为进一步评价涂层对 C/C-SiC 基体的氧化防护

作用，对两类涂层试样在燃气热循环前后的质量进

行了测定，结果列于表 S2。未引入 SiC 黏结层的

(5RE0.2)2SiO5-C/C-SiC 试样经过 6 次热循环后，其

质 量 损 失 为 8.001% ； 带 有 SiC 黏 结 层 的

(5RE0.2)2SiO5-SiC-C/C-SiC 试样经 100 次热循环后，

其质量损失仅为 0.561%。此外，对热循环后两类试

样的 C/C-SiC 基体区域进行了截面 BSE 观察，结果

见图 S6。未引入 SiC 黏结层的试样，经过 6 次热循

环后，基体内部可见较多尺寸较大的不规则暗色孔

洞，部分孔洞相互连通；高倍图像中还可观察到局

部纤维束暴露以及纤维与周围基体之间间隙增大的

现象。结合该试样中已形成的贯穿裂纹和涂层剥落，

可推断氧气和水蒸气沿裂纹到达涂层/基体界面后，

造成了局部碳相消耗及纤维/基体界面损伤。相比之

下，带有 SiC 黏结层的试样经过 100 次热循环后，

C/C-SiC 基体仍保持相对连续、致密的微观结构，纤

维及其周围基体的轮廓较为完整，未观察到大面积

纤维烧蚀、明显中空化或连续粗大孔洞。尽管该试

样经历了更多次热循环，其基体结构完整性仍明显

优于无 SiC 黏结层试样。这说明高熵稀土硅酸盐面

层与 SiC 黏结层能够延长氧化介质向内部基体扩散

的路径，并减缓碳纤维和碳基体的氧化损伤。 

为深入探究 SiC黏结层对高熵硅酸盐涂层热循

环稳定性的影响机制，采用 BSE 与 XRD 对 100 次

热循环后的(5RE0.2)2SiO5-SiC 双层涂层表面及截面

形貌、相组成进行了系统表征，结果如图 6 所示。

从图 6(a)的 XRD 分析结果可以看出，经 100 次循环

后，涂层主体仍为(5RE0.2)2SiO5；但对比 6 次循环后

的 XRD 图谱(图 5(a))，可明显观察到(5RE0.2)2O3 衍

射峰显著增强，定量分析显示其占比已达 21.75%(质

量分数)。这表明随热循环次数增加，涂层持续发生

热分解与水汽反应(如反应式(3, 4)所示)，导致稀土

氧化物相不断析出。该反应过程同时伴随着气相产

物(如 Si(OH)4、(5RE0.2)(OH)3)的生成与逸出，从而

在涂层内部留下大量气孔(图 6(d))，成为后续氧化

介质渗透的通道。从涂层表面形貌(图 6(b~c))可以看

出，经 100 次循环后涂层整体仍具有良好结构完整

性，未见宏观裂纹或剥落，仅表面起伏略有增加，

与三维轮廓分析结果(图 S5(b))相符。截面 BSE 结果

(图 6(d))显示，热循环后涂层内部孔隙增多，并出现

少量垂直裂纹。这是因为随着热循环次数的不断增

加，(5RE0.2)2SiO5 会在反应式(3)下与水汽不断反应

产生(5RE0.2)2O3 和 Si(OH)4
[43]，(5RE0.2)2O3 继续与水

汽反应发生如式 (4)的反应，转化为气态产物

(5RE0.2)(OH)3
[44]。气态产物的挥发使涂层中的孔隙

不断增多，更多的水汽与氧气进入涂层更深处。此

外，涂层中还出现垂直于涂层的竖状贯穿裂纹，但

其密度与宽度均显著低于未引入 SiC 黏结层的对比

试样(图 5(d))。这表明 SiC 黏结层通过其粗糙的表

面 结 构 实 现 了 与 涂 层 的 机 械 互 锁 ， 减 少 了

(5RE0.2)2SiO5 涂层与基体界面的氧化，从而显著抑

制了裂纹的扩展与展宽。
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图 6 热循环 100 次后(5RE0.2)2SiO5-SiC 双层涂层的物相与形貌表征 

Fig. 6 Phase and morphology characterization of the (5RE0.2)2SiO5-SiC double-layer coating after 100 thermal cycles 

(a) Surface XRD pattern; (b) Low-magnification BSE of surface; (c) High-magnification BSE of surface; (d) Low-magnification BSE of cross-section; (e) High-

magnification BSE of cross-section 

 

表 2 图 6(e)中各点的 EDS 点扫结果/%(in atom) 

Table 2 EDS point-analysis results for the locations marked in Fig. 6(e)/%(in atom) 

 Tm Yb Er Lu Ho Si O C 

Point 1 4.24 5.78 8.14 5.56 7.13 14.66 54.49 - 

Point 2 2.40 4.14 5.50 3.07 5.85 24.22 54.82 - 

Point 3 - - - - - 40.16 39.93 19.91 

Point 4 - - - - - 46.46 10.78 42.76 

此外，高倍界面图像(图 6(e))显示涂层与 SiC

层之间结合依然紧密，无剥离或脱黏现象，进一步

证实该黏结层在长期热循环中仍能维持良好的界面

结合状态。值得注意的是，涂层与 SiC 黏结层之间

出现了一层深灰色的过渡区。为探明该部分区域的

形成原因，对涂层区(Point 1)、过渡区(Point 2、3)、

黏结层区(Point 4)分别进行 EDS 点扫描分析，结果

如表 2 所示。 

对比 Point 1 和 Point 2 的扫描结果可以发现，

深灰色区的稀土元素含量明显下降，而硅含量明显

上升，且符合(5RE0.2)2Si2O7 的原子组成，表明该过

渡区很可能由稀土双硅酸盐相构成。此外，界面附

近 Point 3 与 Point 4 的成分显示氧含量显著升高、

碳含量下降，说明界面处有大量 SiO2 生成。综合以

上现象，推测在长期热循环过程中，氧气通过涂层

气孔逐渐渗入界面区域，与 SiC 黏结层中的 SiC 发

生式(5)所示的氧化反应，生成 SiO2 并富集于界面。

随后，该 SiO2 继续与涂层中的(5RE0.2)2SiO5 发生如

式(6)的反应，原位生成(5RE0.2)2Si2O7 相[45]。 

2SiC(s) + 3O2(g)→2SiO2(l) + 2CO(g) (5) 

(5RE0.2)2SiO5(s) + SiO2(l)→(5RE0.2)2Si2O7(s) (6) 

上述界面反应形成的(5RE0.2)2Si2O7 过渡相，在

结构与化学成分上介于面层(5RE0.2)2SiO5 与黏结层

SiC 之间，构成了一层原位形成的成分梯度与结构
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缓冲层。一方面，该双硅酸盐相具有与涂层主相相

似的高熵特性与晶体结构，能够通过化学亲和性增

强界面结合力[46]；另一方面，其热膨胀系数介于涂

层与黏结层之间，热膨胀测试结果(图 S3)表明，

(5RE0.2)2Si2O7 在 1400 ℃附近的热膨胀系数约为

3.63×10-6 K⁻¹ ， 与 SiC 的 热 膨 胀 系 数 差 小 于

(5RE0.2)2SiO5 与 SiC 之间的差值。尽管(5RE0.2)2Si2O7

的热膨胀系数并非严格介于单硅酸盐和 SiC 之间，

但原位反应区具有连续变化的化学组成，并与粗糙

多孔的 SiC 黏结层共同形成具有一定结构顺应性的

过渡界面，有助于改善 SiC 侧的热膨胀匹配并分散

界面应力集中，抑制裂纹的萌生与沿界面的扩展[47]。

此外，界面生成的硅氧相可能在高温下发生黏滞流

动或局部软化，从而对微裂纹和孔隙起到一定填充

作用[48-49]。这一“反应‑扩散‑成相”的界面相原位生

成过程表明，该涂层体系在服役中并非静态存在，

而是能够通过动态的界面化学反应实现微观结构的

自适应调整。SiC 黏结层不仅提供了初始的机械锚

定作用，更在长期热‑氧耦合环境中引导形成了化学

结合更强、热匹配更优的梯度界面结构。 

3  结论 

利用高温固相反应法制备出五元高熵稀土单

硅酸盐(Tm0.2Yb0.2Er0.2Lu0.2Ho0.2)2SiO5 粉体，并结合

反应熔渗、包埋固渗及超音速大气等离子喷涂技术

在 C/C-SiC 复合材料表面构建出两种高熵稀土硅酸

盐 EBCs 体 系 ： (5RE0.2)2SiO5 单 层 涂 层 和

(5RE0.2)2SiO5-SiC 双层涂层。室温下，(5RE0.2)2SiO5

粉体保持稳定的单斜 RE2SiO5 固溶体结构，五种稀

土元素在纳米尺度上均匀分布；经 SAPS 沉积后，

涂层厚度约为(230±5) μm，面层整体连续致密，但

快速熔融-凝固过程使涂层发生一定程度非晶化，并

生成少量(5RE0.2)2O3 相，其质量分数约为 5.88%。在

1400 ℃燃气热循环条件下，未引入黏结层的

(5RE0.2)2SiO5 单层涂层经过 6 次循环后出现大面积

剥落，热循环后(5RE0.2)2O3 质量分数升至 12.01%。

贯穿裂纹使氧气和水蒸气快速到达涂层/基体界面，

诱发界面处 C、Si 及 SiC 氧化并削弱界面结合，是

该体系早期失效的主要原因。相比之下，带有 SiC

黏结层的(5RE0.2)2SiO5-SiC 双层涂层在 100 次热循

环后仍保持整体完整，未发生宏观开裂和剥落，表

面粗糙度仅由 55.07 μm 增加至 72.85 μm。热循环过

程中，SiC 黏结层一方面通过粗糙结构与喷涂面层

形成机械咬合，另一方面氧化生成 SiO2 并进一步与

(5RE0.2)2SiO5反应，原位形成(5RE0.2)2Si2O7过渡相，

构筑了具有成分连续性和热膨胀缓冲作用的梯度界

面。该界面调控机制有效抑制了贯穿裂纹扩展和界

面氧化损伤，使高熵稀土硅酸盐涂层表现出更优异

的高温燃气热循环防护能力。 
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图 S1 热循环考核装置示意图 

Fig. S1 Schematic diagram of the thermal cycling test device 

 

 

图 S2 高熵稀土单硅酸盐粉末 XRD 分析 

Fig. S2 XRD analysis of high-entropy rare earth monosilicate powders 

(a) XRD pattern of (5RE0.2)2SiO5 powder with standard diffraction peaks of constituent monosilicate phases; (b) Rietveld refined XRD pattern of (5RE0.2)2SiO5; (c) 

Ideal crystal structure of (5RE0.2)2SiO5 
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图 S3 高熵稀土单硅酸盐与双硅酸盐陶瓷的热膨胀系数随温度的变化 

Fig. S3 Temperature-dependent coefficients of thermal expansion of high-entropy rare-earth monosilicate and disilicate ceramics 

The shaded region represents the reported CTE range of SiC 

 

 

图 S4 带(5RE0.2)2SiO5 涂层的 C/C-SiC 试样热循环 6 次前后的三维形貌 

Fig. S4 Three-dimensional morphologies of the C/C-SiC sample with (5RE0.2)2SiO5 coating before and after 6 thermal cycles 

(a) Before assessment; (b) After 6 thermal cycles 

 

 

图 S5 带(5RE0.2)2SiO5-SiC 双层涂层的 C/C-SiC 试样热循环 100 次前后的三维形貌 

Fig. S5 Three-dimensional morphology of the C/C-SiC sample with (5RE0.2)2SiO5-SiC layer coating before and after 100 thermal cycles 

(a) Before assessment; (b) After 100 thermal cycles 
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图 S6 两种高熵稀土硅酸盐涂层 C/C-SiC 试样经 1400 ℃燃气热循环后的基体截面 BSE 形貌 

Fig. S6 Cross-sectional BSE micrographs of the substrate regions of two high-entropy rare-earth silicate-coated C/C-SiC specimens after 

burner-rig thermal cycling at 1400 ℃ 

 (a, b) (5RE0.2)2SiO5-C/C-SiC specimen after 6 cycles; (c, d) (5RE0.2)2SiO5-SiC-C/C-SiC specimen after 100 cycles 

 

表 S1 (5RE0.2)2SiO5与各单组元稀土单硅酸盐标准卡片的晶体参数对比 

Table S1 Comparison of crystallographic parameters between (5RE0.2)2SiO5 and the standard reference patterns of con-

stituent rare-earth monosilicates 

Compound Structure Space group a/Å b/Å c/Å β/(°) Reference 

(5RE0.2)2SiO5 Monoclinic I2/a 12.41 6.677 10.33 102.6  

Tm2SiO5 Monoclinic I2/a 12.42 6.685 10.33 102.6 PDF#40-0385 

Yb2SiO5 Monoclinic I2/a 12.38 6.666 10.29 102.54 PDF#40-0386 

Er2SiO5 Monoclinic I2/c 10.33 6.689 12.37 102.9 PDF#40-0384 

Lu2SiO5 Monoclinic I2/a 12.36 6.644 10.25 102.4 PDF#41-0239 

Ho2SiO5 Monoclinic I2/a 10.35 6.720 12.35 102.5 PDF#36-0143 

 

表 S2 两种涂层 C/C-SiC 试样在 1400 ℃燃气热循环前后的质量变化 

Table S2 Mass changes of two coated C/C-SiC specimens before and after burner-rig thermal cycling at 1400 ℃ 

Sample Thermal cycling times mass/g Relative mass change/% 

(5RE0.2)2SiO5-C/C-SiC 0 10.973 
8.001% 

(5RE0.2)2SiO5-C/C-SiC 6 10.095 

(5RE0.2)2SiO5-SiC-C/C-SiC 0 11.046 
0.561% 

(5RE0.2)2SiO5-SiC-C/C-SiC 100 10.984 

 


