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高熵化设计: 稀土硅酸盐材料关键性能优化新策略 
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摘 要: 环境障涂层是先进航空发动机高温结构部件用碳化硅纤维增强碳化硅(SiCf/SiC)陶瓷基复合材料的关键防

护。稀土硅酸盐具有低热膨胀系数、优良的抗水氧/CMAS 腐蚀性能以及与硅基陶瓷良好的化学相容性, 是目前国

际公认的优选环境障涂层体系。常规含单一稀土元素的稀土硅酸盐环境障涂层材料, 存在热应力失配、高温相转变

和耐腐蚀性能差等问题, 尚无法完全满足极端燃气环境中的长寿命服役要求。本综述介绍了为解决稀土硅酸盐环境

障涂层的关键性能局限, 利用高熵化合物设计方法, 针对稀土硅酸盐热学性能(热膨胀系数和热导率)调控、耐

CMAS 腐蚀性能提升和相结构稳定性优化方面获得的新进展。这些研究进展为稀土硅酸盐材料的创新设计提供了

新思路, 为其作为下一代环境障涂层的性能突破提供了支撑。 
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High Entropy Engineering: New Strategy for the Critical  
Property Optimizations of Rare Earth Silicates 
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Abstract: Environmental barrier coatings (EBCs) have been developed to improve the durability of SiCf/SiC CMC 

components against harsh combustion environment. Among the most promising EBC candidates, rare-earth (RE) 

silicates attract attentions for their low thermal expansion coefficient, excellent high temperature water vapor and 

CMAS corrosion resistance, and good thermal and chemical compatibility with silicon-based ceramics and 

composites. Herein, we reviewed the optimizations of critical properties of rare-earth silicates through strategic 

high entropy design to modify the current performance deficiencies of rare-earth silicates like thermal properties 

(coefficient of thermal expansion and thermal conductivity), CMAS corrosion resistance and high temperature 

phase stability. The present advancements demonstrate the merits of high entropy engineering for advanced EBCs 

for the improvement of crucial properties in engine applications. 
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高熵合金(High Entropy Alloys, HEAs)通常是指

由 5 种及以上元素按等原子比或近等原子比合金化

形成的固溶体材料[1-5]。熵是一个热力学系统混乱程

度的量度, 体系混乱程度越高, 熵越大。相比于传统

材料, 高熵合金通常具有更优的结构稳定性和综合

力学性能, 部分还表现出优异的物理(电学、磁学)

和化学(抗腐蚀和催化)等性能, 是一类应用潜力巨

大的新型材料[6-12]。目前关于高熵合金优异性能的

来源主要有四种解释: 热力学的高熵效应、动力学

的扩散迟滞效应、结构的晶格畸变效应以及性能提

升的鸡尾酒效应[13-14]。 

2015 年, Rost 等[15]首次报导了一种岩盐结构的

(MgNiCoCuZn)O 高熵陶瓷材料, 将“高熵”概念从合

金扩展到陶瓷材料领域。随后, 越来越多的高熵陶

瓷体系, 如高熵氧化物[16-18]、硼化物[19]、碳化物[20-28]、

氮化物[29]、硅化物[30]、磷酸盐[31]和锆酸盐[32]等被广

泛报道。目前高熵陶瓷还没有绝对的定义, 其概念

由高熵合金发展而来, 通常定义为含有 5 种以上组

元的固溶体陶瓷材料, 或根据 Smix≥1.61R (Smix为混

合熵, R 为理想气体常数)来定义。也有部分文献把

含有 4 种组元的固溶体系也称为高熵陶瓷[2,12]。应

该说高熵陶瓷的概念还在不断完善与发展中, 但是

与传统陶瓷材料相比, 已知的高熵陶瓷在成分、结构

或性能上表现出明显的差异, 突破了简单组元成分

的设计局限, 为新材料体系研发和关键性能优化提

供了更广阔的思路和指导, 基于高熵化策略来探索陶

瓷材料的性能优化已经成为本领域的一大热点。 

以碳化硅纤维增强碳化硅(SiCf/SiC)为代表的

陶瓷基复合材料具有低密度、高温力学性能及抗氧

化性能优异等特点, 应用于航空发动机的高温结构

部件时, 可提高涡轮前温度约 400~500 ℃, 大幅减

重(减重 1/3~2/3), 减少对部件冷却结构设计的需求, 

降低了部件的制造难度, 是未来发动机热端结构部

件的首选材料。SiCf/SiC 陶瓷基复合材料在干燥氧

化气氛中, 表面能形成致密、抗氧化的 SiO2 保护层。

在航空发动机燃气环境中, SiO2 保护层会与水蒸气

反应生成挥发性 Si(OH)4, 造成氧化膜失效及复合

材料的挥发与损伤, 降低结构部件的力学性能与服

役可靠性。因此, 必须在部件表面涂覆环境障涂层

(Environmental Barrier Coating, EBC), 阻止或减缓

发动机燃气环境对陶瓷基复合材料高温结构部件的

腐蚀与损伤。可以说 , 高稳定性环境障涂层是

SiCf/SiC 复合材料应用于高推重比航空发动机的关

键技术。EBC 材料的发展经历过三个阶段[33]: 第一

代和第二代 EBC 以莫来石(3Al2O3·2SiO2)和钡锶铝

硅酸盐(BSAS)为主体材料, 由于高温下化学稳定性

和相容性差等原因, 它们只能应用于 1300 ℃以下

的服役环境; 第三代及之后的EBC以满足更极端服

役环境(>1300 ℃)和更长服役时间(>500 h)为首要目

标, 稀土硅酸盐与 SiCf/SiC 陶瓷基复合材料基体的

热膨胀系数和化学相容性(如稀土双硅酸盐)匹配性

好, 抗水氧和 CMAS 腐蚀性能与相稳定性(如稀土

单硅酸盐)优良, 有望在 1300 ℃或者更高温度的燃

气环境中长寿命服役, 是目前国际公认的 EBC 优选

体系[34]。 

1  EBC 用稀土硅酸盐研究现状与性能

局限 

新一代 SiCf/SiC复合材料用 EBC对材料的综合

性能要求极为严苛, 要求材料同时具备优异的高温

稳定性、抗热震性、高损伤容限、抗高温氧化和腐

蚀性能, 以及与 SiCf/SiC 陶瓷基复合材料良好的热

膨胀匹配性和化学相容性。稀土硅酸盐材料家族庞

大, 体系丰富, 其中稀土单硅酸盐(RE2SiO5)和双硅

酸盐(RE2Si2O7, RE 表示稀土元素)是最优的 EBC 候

选材料。稀土单硅酸盐 RE2SiO5具有两种多型相, 即

稀土离子半径较大的稀土元素(La~Gd)形成的 X1 相, 

稀土离子半径较小的元素(Tb~Lu)形成的 X2 相。

RE2SiO5 具有热导率低、相稳定性好、耐水蒸气和

CMAS腐蚀性能好的优点, 但是与 Si或 SiO2化学相

容性差, 且热膨胀系数较大, 达到(6.94~8.84)×10–6 K–1, 

与 SiCf/SiC 的热膨胀系数((3.5~5.5)×10–6 K–1)不匹

配[34-35]。稀土双硅酸盐 RE2Si2O7 目前已发现 7 种多

型结构, 除 Sc2Si2O7、Yb2Si2O7 和 Lu2Si2O7 外, 其它

RE2Si2O7 均具有至少两种多型结构,且在高温下会

发生相转变。与 RE2SiO5 相比, RE2Si2O7 材料耐高温

腐蚀性能, 尤其是耐高温 CMAS 腐蚀性能相对不足。

RE2Si2O7 优势在于热膨胀系数为(4~5)×10–6 K–1[35-36], 

与 SiCf/SiC 复合材料基体较为匹配, 且 RE2Si2O7 与

Si 或 SiO2 化学相容性好, 高温条件下可以稳定共

存。总体来说, 目前已知的稀土硅酸盐材料各具性

能优势和不足, 作为 EBC 选材时仍然存在热应力失

配、高温相转变和耐高温 CMAS 腐蚀性能不足等问

题, 综合性能尚无法满足极端燃气环境中的长寿命
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服役要求。因此, EBC 用稀土硅酸盐材料的关键性

能优化和新体系探索仍是研究重点, 需要不断突破

创新。单稀土组元硅酸盐材料及其简单固溶体材料

的筛选和优化研究已经遇到瓶颈, 能够实现的性能

调控空间较为有限, 难以满足未来环境障涂层的性

能要求。 

高熵陶瓷和高熵化设计的新概念为人们在全系

稀土范围内设计多组元/高熵稀土硅酸盐材料, 开展

高熵稀土硅酸盐涂层材料的成分设计和性能调控提

供了新思路和新契机。已有研究表明, 稀土硅酸盐

材料抵抗燃气环境腐蚀、热膨胀系数和高温相稳定

等关键性能均与稀土元素种类直接相关, 前半周期

和后半周期的轻或重稀土元素都能够对材料的宏观

性能起决定性作用且各具优点[35-37], 这为通过多稀

土组元/高熵化合物设计提供了可能性和指导性原

则。近年来, 有研究工作者尝试利用高熵策略来优

化稀土硅酸盐材料的性能。高熵稀土双硅酸盐

(Yb0.2Y0.2Lu0.2Sc0.2Gd0.2)2Si2O7 涂层在室温到 1300 ℃

范围内具有优异的相稳定性, 与碳化硅基复合材料

的热膨胀匹配较好, 并在 1250 ℃, 50% H2O-50%O2水

蒸气环境中表现出较优的抗水蒸气腐蚀性能[38]。高

熵稀土单相硅酸盐(Yb0.25Y0.25Lu0.25Er0.25)2SiO5 在室

温到 1200 ℃范围内相稳定性好且显示出较强的热

膨胀各向异性, 有可能通过控制涂层的择优取向实

现与碳化硅基复合材料基体的热膨胀匹配[39]。总体

来说, 通过合理的高熵化设计, 有望实现稀土硅酸

盐的性能优化, 且性能调控空间较为广阔。本文主

要结合环境障涂层用稀土硅酸盐的关键性能局限, 

重点介绍目前利用高熵化合物设计策略来实现稀土

硅酸盐材料热学、抗 CMAS 腐蚀和相稳定性等关键

性能提升的研究进展。 

2  稀土硅酸盐的高熵化设计与关键性

能调控典型案例 

2.1  稀土硅酸盐的热学性能调控 

典型稀土单硅酸盐 RE2SiO5 具有热导率低、相

稳定性好、耐水蒸气和 CMAS 腐蚀性能优等优点, 

是极具性能优势的环境障涂层候选材料。但是稀土

单硅酸盐的热膨胀系数一般为(6.94~8.84)×10–6 K–1, 

明显高于SiCf/SiC复合材料((3.5~5.5)×10–6 K–1)[34-35]。

为了将稀土单硅酸盐实际应用于环境障涂层, 必须

降低其热膨胀系数以实现良好的热匹配性。 

Ren 等[40]采用高熵化设计方法, 优选了抗水蒸

气腐蚀性能优异的 Ho、Er 元素, 以及耐 CMAS 腐

蚀性能好的 Y、Yb 元素, 制备了单相高熵稀土单硅

酸盐(Y1/4Ho1/4Er1/4Yb1/4)2SiO5(简写为(4RE1/4)2SiO5)

材料。从图 1 可见该材料为 X2 结构 RE2SiO5, 且四

种稀土元素离子在原子尺度均匀随机分布, 证明该

材料为单相高熵稀土单硅酸盐。且高熵(4RE1/4)2SiO5

在室温至 1200 ℃范围的热膨胀系数明显低于四种

单组元稀土硅酸盐 RE2SiO5(RE=Y、Ho、Er 和 Yb), 

降低幅度约 11%~19%(如图 2 所示 )。此外 , 该

(4RE1/4)2SiO5 的室温热导率较四种单组元稀土硅酸

盐 RE2SiO5 降低了 5.40%~66.8%。热膨胀系数和热

导率的协同降低, 可使高熵(4RE1/4)2SiO5 的热膨胀

系数与 SiCf/SiC 基体匹配良好, 在有效降低 EBC 应

力的同时, 可以提供更好的热障防护作用。 

 

 
 

图 1  高熵稀土单硅酸盐(Y1/4Ho1/4Er1/4Yb1/4)2SiO5的 HAADF- 

STEM 照片及其原子尺度元素分布图[40] 

Fig. 1  HAADF-STEM image of high entropy (Y1/4Ho1/4Er1/4Yb1/4)2- 
SiO5, and EDS mapping of uniform spatial distributions for 
each element[40] 

 

 
 

图 2  高熵稀土单硅酸盐(Y1/4Ho1/4Er1/4Yb1/4)2SiO5 的热膨胀

系数随温度的变化[40] 

Fig. 2  Temperature dependent thermal expansion coefficient 
of high entropy (Y1/4Ho1/4Er1/4Yb1/4)2SiO5

[40] 
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Ridley 等[41]研究了高熵化设计对于稀土单硅酸

盐热膨胀系数各向异性及热导率的影响。通过高温

X 射线衍射技术, 对比研究了 Sc2SiO5、Y2SiO5、

Nd2SiO5、Dy2SiO5、Er2SiO5、Yb2SiO5 和高熵(Sc,Y, 

Dy,Er,Yb)2SiO5 高温热膨胀系数的各向异性差异。

研究结果发现稀土单硅酸盐材料的热膨胀系数各向

异性差异明显, 对单稀土组元(Sc、Y、Dy、Er 和

Yb) X2 相单硅酸盐来说, 从室温至 1200 ℃, 其 a 轴

热膨胀系数均低于 3.64×10–6 K–1, 而 c 轴方向对应

的热膨胀系数通常为(9~10)×10–6 K–1。进一步通过放

电等离子烧结方法获得了高熵(Sc,Y,Dy,Er,Yb)2SiO5, 

其各轴向之间的热膨胀系数依然表现出明显的各向

异性, 特别是 a 轴和 b 轴方向的膨胀系数以及材料

的平均线膨胀系数, 基本与各单组元硅酸盐材料对

应热膨胀系数的混合平均值保持一致。Ridley 等进

一步利用瞬态板热源法(Hot-disk technique)研究了

上述材料的导热性能。研究结果显示: 制备的高熵

(Sc,Y,Dy,Er,Yb)2SiO5的室温热导率为 1.06 W·m–1·K–1, 

低于对应单组元材料的热导率混合平均值, 且低于

所有对应单稀土组元硅酸盐材料。高熵(Sc,Y,Dy, 

Er,Yb)2SiO5 的热导率进一步降低, 有助于提升其应

用于环境障涂层时的热障功能, 为稀土硅酸盐作为

多功能热障/环障涂层材料的创新应用提供支撑。 

Chen 等[21]也重点关注了高熵化对于稀土单硅酸

盐热膨胀各向异性的影响。通过固态反应烧结方法成

功制备了单相纯净的高熵(Yb0.25Y0.25Lu0.25Er0.25)2SiO5

稀土单硅酸盐材料, 利用高温 X 射线衍射及晶体结

构精修方法研究了该材料从室温至 1473 K 的热膨

胀行为各向异性。研究结果显示, 与单组元稀土硅

酸盐材料类似, 该高熵稀土硅酸盐材料的热膨胀系

数也展现出明显的各向异性: 其 a 轴热膨胀系数为

2.57×10−6 K–1, b 轴方向热膨胀系数为 8.07×10−6 K–1, 

c 轴方向为 9.98×10−6 K–1, 其平均线膨胀系数为

7.63×10−6 K–1。基于上述研究, Chen 等进一步提出利

用稀土单硅酸盐热膨胀行为各向异性差异, 通过有

目的性地控制稀土单硅酸盐涂层的晶体学取向, 可

以实现涂层与金属/陶瓷基体热膨胀系数匹配的设想。  

此外, Turcer 等[42]利用高熵化方法对稀土双硅

酸盐的热导率进行了调控研究。通过选取 Y、Yb、

Sc、Gd 和 Lu 五种稀土元素, 利用放电等离子烧结

技术制备了高熵(Y0.2Yb0.2Sc0.2Gd0.2Lu0.2)2Si2O7 稀土

双硅酸盐材料 , 并利用闪光法研究了其室温至

1000 ℃的热导率。研究结果显示, 该高熵材料具有

单相 β 型结构, 其热导率显著低于对应的单组元稀

土双硅酸盐及简单固溶体材料, 如: β-Yb2Si2O7、

β-(Y0.1Yb0.9)2Si2O7 和 β-(Y0.5Yb0.5)2Si2O 。特别是

1000 ℃时 β-(Y0.2Yb0.2Sc0.2Gd0.2Lu0.2)2Si2O7的热导率

仅为 1.52 W·m–1·K–1, 有望为环境障涂层提供优异

的隔热性能。 

2.2  稀土硅酸盐耐 CMAS 腐蚀性能调控 

稀土双硅酸盐具有与 SiCf/SiC 陶瓷基复合材料

相匹配的热膨胀系数、与 Si/SiO2 良好的化学相容性

以及优异的损伤容限, 是极具潜力的环境障涂层候

选材料。受限于稀土双硅酸盐的多型相转变, 目前

只有 β-Yb2Si2O7、β-Lu2Si2O7 和 β-Sc2Si2O7 等少数材

料被优先考虑用于环境障涂层应用。Poerschke 等[43]

对比了几种环境障涂层材料在 1300 ℃与 CMAS 反

应的侵入深度与时间的关系 , 发现稀土硅酸盐抗

CMAS 腐蚀能力优于第二代环障涂层材料 BSAS, 

且稀土双硅酸盐抗 CMAS 腐蚀能力略低于对应的

稀土单硅酸盐材料。Liu 等[44]研究了几种 RE2Si2O7

在 1400 ℃水蒸气环境中与 CMAS 的腐蚀反应, 发

现 RE2Si2O7与 CMAS发生较为剧烈的反应, 生成磷

灰石相, 且反应层中存在大量气孔。Tian 等[45]研究

了 γ-Y2Si2O7、β-Yb2Si2O7 和 β-Lu2Si2O7 在 1300 和

1500 ℃下耐 CMAS 腐蚀 50 h 的性能, 发现 1300 ℃

下 β-Yb2Si2O7 和 β-Lu2Si2O7 样品均与 CMAS 发生剧

烈反应, 其中 γ-Y2Si2O7 在 1300 ℃下抗 CMAS 腐蚀

能力较好, 但其在高温长时间腐蚀环境中会发生相

转变, 不适合应用于高稳定性环境障涂层。Tian 等[45]

的 实 验 结 果 还 显 示 γ-Y2Si2O7 、 β-Yb2Si2O7 和

β-Lu2Si2O7均无法有效抵御1500 ℃下CMAS长时间

腐蚀, 熔融 CMAS 沿晶界向样品内部剧烈渗透, 且

反应后样品截面发现大量的气泡和横向粗裂纹。Turcer

等[46-47]研究了 1500 ℃下 γ-Y2Si2O7、β-Yb2Si2O7 和

β-Sc2Si2O7 的耐 CMAS 腐蚀性能, 结果与 Tian 等的

结论类似, 在 1500 ℃下 CMAS 腐蚀 24 h 后材料均

产生了明显失效。 

为提高稀土双硅酸盐的耐 CMAS 腐蚀性能, Sun

等[48]选取了 Er、Tm、Yb 和 Lu 四种元素, 制备了高熵

(Er1/4Tm1/4Yb1/4Lu1/4)2Si2O7(后续简写为(4RE1/4)2Si2O7)

稀土双硅酸盐, 并开展了腐蚀性能研究。他们通过

无压合成–热压烧结两步法获得了单相致密的高熵

(4RE1 / 4)2Si2O7 材料 ,  并研究了其 1500 ℃的耐

CMAS(摩尔比为 33CaO-9MgO-13AlO1.5-45SiO2)腐

蚀性能。研究结果如图 3 所示, 经过 1500 ℃高温

CMAS 腐蚀反应 4 和 50 h 后, 样品表面均主要分布

着板条状反应产物, 结合 X 射线衍射和能谱分析结

果判断该产物为磷灰石结构的 Ca2RE8(SiO4)6O2 相。

放大图 3(b, d)显示, 经高温 CMAS 腐蚀 4 和 50 h 后, 

样品表面依然有黑色衬度的 CMAS 残留, 且二者形
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貌有明显区别 :  (1)腐蚀 4 h 后的样品表面残余

CMAS明显多于腐蚀 50 h样品; (2)腐蚀反应 4 h后生

成的磷灰石相多呈现中空的细长管状形貌, 长管中

心依然残留有未消耗的 CMAS; 腐蚀反应 50 h 后析

出的磷灰石相形貌上更为粗大, 且中心有 CMAS 残留

的板条结构明显减少。图 4 为高熵(4RE1/4)2Si2O7 经

1500 ℃下 CMAS 腐蚀后样品截面扫描照片。样品

经CMAS腐蚀反应 4和 50 h后, 稀土硅酸盐基体(图

4(d) S2)与 CMAS 的反应区之间明显存在平直、完

整的反应界面, 且两个样品的反应区厚度相差不大, 

均约为 300 m。与腐蚀后表面观察结果类似, 截面

样品的反应区内同样可观察到板条状的磷灰石相(图

4(d) S3)和残余 CMAS(图 4(d) S1)。值得注意的是, 

(4RE1/4)2Si2O7 与 CMAS 在 1500 ℃反应 50 h 后, 并

没有观察到 Tian 和 Turcer 等发现的 CMAS 沿晶界 
 
 

 
 

图3  高熵稀土双硅酸盐(Er1/4Tm1/4Yb1/4Lu1/4)2Si2O7在1500 ℃高

温 CMAS 腐蚀(a~b)4 h 和(c~d)50 h 后样品表面形貌[48] 
Fig. 3  Surface observations of high entropy 
(Er1/4Tm1/4Yb1/4Lu1/4)2Si2O7 after CMAS corrosion at 1500 ℃ 
for 4 h (a-b) and 50 h (c-d) [48] 

 
 

 
 

图4  高熵稀土双硅酸盐(Er1/4Tm1/4Yb1/4Lu1/4)2Si2O7在1500 ℃下

CMAS 腐蚀(a~b)4 h 和(c~d)50 h 截面形貌[48] 
Fig. 4  Observations of the reaction front in the cross-sections 
of high entropy (Er1/4Tm1/4Yb1/4Lu1/4)2Si2O7 after CMAS 
corrosion at 1500 ℃ for 4 h (a,b) and 50 h (c,d)[48] 

完全渗入基体的现象, 也没有在稀土双硅酸盐基体

中观察到明显的横向裂纹。实验结果表明 1500 ℃下

该高熵稀土双硅酸盐与 CMAS 的腐蚀反应较为缓慢, 

可实现多稀土元素抵抗 CMAS 腐蚀的协同优化效应。 

2.3  稀土硅酸盐结构稳定相调控 

已知稀土双硅酸盐存在多达 7 种多型结构,除

β-Sc2Si2O7、β-Yb2Si2O7 和 β-Lu2Si2O7 外, 其它稀土

双硅酸盐均存在高温多晶型相变。考虑到 Sc 和 Lu

元素价格昂贵, 目前 EBC 用稀土双硅酸盐研究多集

中于 β-Yb2Si2O7。因此, 抑制高温多晶型相变是稀

土双硅酸盐应用于 EBC 的关键性能突破方向。已有

研究表明, 稀土双硅酸盐的晶型与稀土离子半径大

小存在明显依赖关系[49], 考虑到多稀土组元固溶体

离子半径的调制作用以及高熵化合物的熵稳定作用, 

高熵化可能是提高稀土双硅酸盐相稳定性的有效途

径。结合前述高熵化设计对于稀土双硅酸盐耐

CMAS 腐蚀性能提升的探索结果, 合理的高熵化策

略有望为 EBC 用稀土双硅酸盐材料的成分筛选和

性能调控提供更广阔的设计空间, 推动其在下一代

环境障涂层的创新应用。 

Dong 等[38]研究了 β 结构高熵稀土双硅酸盐的

相稳定性, 他们首先利用溶胶凝胶法获得了 β 结构

(Y0.2Yb0.2Sc0.2Gd0.2Lu0.2)2Si2O7 高熵稀土双硅酸盐粉

体材料, 利用热重–差热分析研究了该材料的高温

稳定性。研究结果显示, 在室温至 1300 ℃范围内, 

没有发现明显的吸热/放热峰, 该材料展现出优异的

高温相稳定性。Dong 等进一步研究了该粉体材料在

1400 ℃、50%H2O-50%O2 水蒸气腐蚀条件下的稳定

性及耐腐蚀性能, 并将该材料涂覆在 Cf/SiC 基体上, 

研究了该高熵稀土硅酸盐作为环境障涂层材料在

1250 ℃下耐 50%H2O-50%O2 水蒸气腐蚀性能。研究

结果表明 , 该高熵稀土硅酸盐粉体经 1400 ℃、

50%H2O-50%O2 水蒸气腐蚀 200 h 后, 依然保持 β

结构, 展现出优异的相稳定性。同时, 该高熵稀土双

硅酸盐作为 Cf/SiC 材料的环境障涂层, 经 1250 ℃、 

50%H2O-50%O2 腐蚀 300 h 后, 依然展现出优异的

相稳定性和耐水蒸气腐蚀性能。 

Sun 等[50]利用高熵化策略对 γ 结构稀土双硅酸

盐进行了研究, 通过选定 Gd、Tb、Dy、Tm、Yb 和

L u 六种稀土元素 ,  利用无压合成法获得了

(Gd1/6Tb1/6Dy1/6Tm1/6Yb1/6Lu1/6)2Si2O7(后续简写为

(6RE1/6)2Si2O7)粉体材料。图 5(a)所示为制备的高熵

稀土双硅酸盐及对应单稀土组元双硅酸盐的 XRD  
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图 5  (a)高熵稀土双硅酸盐(Gd1/6Tb1/6Dy1/6Tm1/6Yb1/4Lu1/6)2 Si2O7 及 RE2Si2O7 (RE = Y, Gd, Tb, Dy, Tm, Yb 和 Lu)的 

XRD 图谱和(b)高熵稀土双硅酸盐(Gd1/6 Tb1/6Dy1/6Tm1/6Yb1/4Lu1/6)2Si2O7 的 XRD 图谱 Rietveld 精修结果[50] 

Fig. 5  (a) XRD patterns of (Gd1/6Tb1/6Dy1/6Tm1/6Yb1/4Lu1/6)2 Si2O7, along with the standard XRD patterns of RE2Si2O7 (RE = Y, 
Gd, Tb, Dy, Tm, Yb and Lu) and (b) Rietveld refinement of XRD pattern for (Gd1/6Tb1/6Dy1/6Tm1/6Yb1/4Lu1/6)2Si2O7

[50] 

 
数据, 可见该材料为单相晶型稀土双硅酸盐。特别

需要指出的是: Gd、Tb 和 Dy 三种稀土元素对应的

高温稳定稀土双硅酸盐为相结构, 而 Tm、Yb 和

Lu 三种元素对应的高温稳定结构为相结构。通过

Rietveld 方法对(6RE1/6)2Si2O7的 XRD数据进行精修, 

结果如图 5(b)所示, 确定该材料为新出现的相结

构 : 属于 P21/c 空间群, 晶胞参数为 a=0.4683 nm; 

b=1.083 nm; c=0.5572 nm; =95.98。 

Sun 等[50]进一步利用热压烧结方法成功制备了 

(6RE1/6)2Si2O7 块体样品, 从图 6(a)可见, 所得样品

为均匀致密的块体材料。进一步利用高角环形暗场

像–扫描透射电子成像技术(HAADF-STEM)对制备

样品进行原子尺度元素分析, 结果如图 6(b)所示, 

六种稀土元素均匀分布在稀土元素的格点位置, 且

完全无序固溶, 可以断定该(6RE1/6)2Si2O7 为一种高

熵陶瓷。该工作还展示了新奇的高熵相稳定结果: 

与传统高熵合金晶体结构通常与某种或某几种单组

元合金结构保持一致的情况不同, 该 γ-(6RE1/6)2Si2O7

的晶体结构有别于对应单稀土组元硅酸盐的稳定结

构(β和相结构), 通过高熵化设计实现了一种“无中

生有”的全新相稳定模式。 

Sun 等 [50] 还 采 用 热 重 – 差 热 分析 研 究 了

(6RE1/6)2Si2O7 的高温稳定性, 研究结果如图 7(a)所

示: 该材料从室温至 1600 ℃表现出优异的热稳定

性和晶体结构稳定性。在 1800 和 1900 ℃下对其热

处理 2 h, 然后利用 X 射线衍射对冷却后的样品进

行相分析, 如图 7(b)所示。热处理样品的 XRD 衍射

峰均对应于型稀土双硅酸盐, 未检测到其它物相

或多型相的衍射峰, 表明(6RE1/6)2Si2O7 在 1800 和

1900 ℃高温下依然具有优异的晶体结构稳定性。 

 

 
 

图 6  高熵稀土双硅酸盐(Gd1/6Tb1/6Dy1/6Tm1/6Yb1/4Lu1/6)2Si2O7 的(a) SEM 照片和各元素分布的面扫描能谱分析;  

(b) HAADF-STEM 图像及原子尺度元素分布; (c)稀土双硅酸盐全新相稳定模式示意图[50] 

Fig. 6  (a) SEM image of (Gd1/6Tb1/6Dy1/6Tm1/6Yb1/4Lu1/6)2Si2O7 surface with EDS mappings of Si, Gd, Tb, Dy, Tm, Yb and Lu, 
(b) STEM high angle annular dark field (HAADF) image and corresponding selected compositional EDS maps of high entropy 

(Gd1/6Tb1/6Dy1/6Tm1/6Yb1/4Lu1/6)2Si2O7, and (c) schematic diagram of the phase formation of (6RE1/6)2Si2O7
[50] 
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图 7  高熵稀土双硅酸盐(Gd1/6Tb1/6Dy1/6Tm1/6Yb1/4Lu1/6)2 Si2O7 的(a)热重–差热分析曲线和 

(b)1800 及 1900 ℃热处理 2 h 后样品的 XRD 图谱[50] 

Fig. 7 (a) TG/DTA curves of (Gd1/6Tb1/6Dy1/6Tm1/6Yb1/4Lu1/6)2 Si2O7 and (b) XRD patterns  

of specimens after being heat-treated at 1800 and 1900 ℃ for 2 h[50] 

 

熔点测试结果显示, (6RE1/6)2Si2O7 的熔点大约

为 1907~1935 ℃。图 8 汇总了稀土双硅酸盐的多晶

型转变温度及熔点, 多型相结构由不同的颜色表示, 

柱状图顶端对应温度表示材料的熔点[47]。对比发现

(6RE1/6)2Si2O7 不但在全温域范围内保持晶体结构稳

定性, 而且具有稀土双硅酸盐材料家族中最高的熔

点, 展现出优异的晶体结构稳定性。 

3  结束语 

高熵化设计策略在稀土硅酸盐材料的热学性能

(低热膨胀系数和热导率)调控、耐高温低熔点氧化

物(CMAS)腐蚀抗性提升以及高温相/结构稳定性优

化等方面的应用, 成功避免或克服了现有稀土硅酸

盐材料作为环境障涂层应用的性能局限, 为 EBC 用

稀土硅酸盐材料的关键性能优化和创新设计提供了

新途径。但是后续研究仍需针对多稀土组元/高熵稀

土硅酸盐开展系统研究 , 从稀土硅酸盐材料的结

构、成分与力学、热学和腐蚀性能的内禀关联和协 
 

 
 

图 8  稀土双硅酸盐多晶型转变温度及熔点示意图[50] 

Fig. 8  Schematics of the polymorphic transformation temperatures 
and melting points of RE2Si2O7 disilicates[50] 

同作用机制开展深入探索, 基于高熵化设计的科学

思路, 探究高熵稀土硅酸盐的形成机理和固溶体稳

定控制机理, 明晰稀土组元差异对于材料晶格畸变

和构型熵的影响机制, 探索基于稀土组元内禀特性

的高熵稀土硅酸盐的性能调制原则, 提出多功能热

障/环境障涂层用稀土硅酸盐材料综合性能调控设

计的新途径, 实现航空发动机用陶瓷基复合材料热

结构部件的热障/环境障涂层的设计、选材与性能突

破, 为环境障涂层用稀土硅酸盐的发展提供新材料

储备和关键技术支撑。 
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