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摘要：针对现役氧化锆基热障涂层陶瓷材料在 1200 ℃以上长期服役存在高温相稳定性衰退和易于烧结致密化的问题，采

用适合于批量生产的高效低成本固相合成工艺制备技术，实现亚共晶成分La2Zr2O7-SYSZ复相热障涂层陶瓷材料制备。

利用场发射扫描电镜（SEM）与能量色散X射线光谱（EDS）等手段，重点探究 1450 ℃高温循环热处理对复相陶瓷的高温

组织稳定性、微观组织演化与晶粒生长动力学行为。研究表明：1600 ℃✕6 h高温烧结制备亚共晶成分La2Zr2O7-SYSZ基

复相陶瓷的晶粒呈等轴/近等轴状形态，平均晶粒尺寸为（2.9±0.31） μm；在 1450 ℃高温循环热处理 50~300 h过程中，晶

粒尺寸分布曲线呈现显著右移及展宽趋势，平均晶粒尺寸逐渐增长至（4.7±0.33） μm；整体上符合单峰正态分布规律，但

随着热处理时间延长至150~300 h时逐步发展为双峰态正态分布；复相陶瓷的晶粒生长活化能为（351.79±19.21） kJ/mol，生长

指数 n=2.41，表明晶粒生长受晶格扩散控制的钉扎效应主导。为开发新一代抗烧结热障涂层材料提供了重要的理论依

据与工艺参考。
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Abstract：To tackle the challenges of high-temperature phase stability deterioration and sintering 
densification in zirconia-based thermal barrier coating ceramic materials during prolonged service at 

引用格式：崔霖，王志刚，王张昊，等 .亚共晶成分La2Zr2O7-ZrO2基复相陶瓷高温组织稳定性与晶粒生长动力学［J］.材料工程，2026，
54（9）：192-198.
CUI Lin，WANG Zhigang，WANG Zhanghao，et al.High-temperature microstructural stability and grain growth kinetics of 
La2Zr2O7-ZrO2 based composite ceramics with hypoeutectic composition［J］.Journal of Materials Engineering，2026，54（9）：

192-198.



第 54 卷 第 9 期 亚共晶成分La2Zr2O7-ZrO2基复相陶瓷高温组织稳定性与晶粒生长动力学

temperatures exceeding 1200 ℃ ， this study utilizes a highly efficient and cost-effective solid-phase 
synthesis process to fabricate La ₂Zr ₂O ₇-SYSZ composite ceramics with a hypoeutectic composition. We 
conduct a comprehensive investigation into the impact of 1450 ℃ heat treatment on the high-temperature 
microstructural stability， evolution， and grain growth kinetics of these composite ceramics using field 
emission scanning electron microscopy （SEM） and energy dispersive X-ray spectroscopy （EDS）. The 
experimental findings reveal that La₂Zr₂O₇-SYSZ composite ceramics， sintered at 1600 ℃ for 6 h， display 
equiaxed or near-equiaxed grain morphology， with an average grain size of （2.9±0.31） μm. Following 
heat treatment at 1450 ℃ for durations ranging from 50 h to 300 h， the grain size distribution curves exhibit 
a notable rightward shift and broadening， with the average grain size gradually increasing to （4.7±0.33） 
μm. Initially， the grain size distribution follows a single-peak normal distribution pattern； however， as the 
heat treatment time is extended to 150-300 h， it gradually evolves into a dual-peak normal distribution. 
The composite system demonstrates a grain growth activation energy of （351.79±19.21） kJ/mol and a 
growth exponent （n=2.3）， suggesting that grain growth is predominantly governed by lattice-diffusion-
controlled pinning effects. This research offers vital theoretical underpinnings and technical references for 
the development of next-generation anti-sintering thermal barrier coating materials.
Key words：：thermal barrier coatings；eutectic composite；zirconia；zirconates；high-temperature stability；
grain growth kinetics

随着我国航空航天装备技术的持续现代化发展，

航空发动机及燃气涡轮机（简称两机）作为高端高效

动力装置，已广泛应用于航空器推进系统、陆基发电

机组以及工业动力装备等多个关键领域。提高涡轮

入口温度是提升“两机”推重比并降低 NOx排放的关

键，对涡轮叶片、燃烧室等热端部件材料的耐高温性

能及服役稳定性提出更为严苛的要求。在镍基高温

合金部件上沉积热障涂层（thermal barrier coatings， 
TBCs）被认为是延长热端部件使用寿命和提高服役

安全性的有效途径［1］。为实现该目标，陶瓷面层在高

温下的高隔热性能和热稳定性成为遴选新 TBC 陶瓷

面层材料的一个基本要求。目前，6%~8%（质量分

数，下同）氧化钇部分稳定氧化锆（6%~8%YSZ）作为

主流热障涂层陶瓷材料，凭借其优异的耐热冲击性和

1150 ℃下的抗热疲劳等综合性能，已成为航空发动机

及燃气轮机热端部件防护涂层的行业标准，在航空推

进和工业燃机领域得到广泛应用［1］。然而，在长期服

役温度超过 1200 ℃的极端热力耦合工况下，YSZ热障

涂层体系逐步暴露出以下不可忽视的应用弊端：（1）
高温物相稳定性差：在高温热循环过程中氧化锆发生

t→m 马氏体相变，且伴随 4%~6% 的体积膨胀效应，

剪切应力积聚导致涂层发生失效剥落；（2）高温抗烧

结性不足：高温烧结效应促使陶瓷层多孔微结构致密

化以及晶粒粗化，最终导致热障涂层隔热性能和应变

容限衰退。因此，从材料开发的角度来看，在 1200 ℃
以上长期服役时面临的高温物相稳定性不足和抗烧

结性能衰退成为当前热障涂层陶瓷材料亟待解决的

核心问题。

针对上述问题，基于“复合工程”和“稀土掺杂”策

略，通过引入第二相稀土陶瓷实现对YSZ陶瓷的高温

相结构稳定性、微观组织稳定性和抗烧结性能优化调

控，被认为是突破 Y3+单稀土掺杂体系技术局限的有

效技术途径。目前，广泛应用于氧化锆体系常见的稀

土稳定剂有 Sc2O3
［1］、La2O3

［2］、Yb2O3
［3］、Gd2O3

［4］和

CeO2
［5-6］等，其中 Sc3+在八配位条件下的离子半径

（0.087 nm）显著小于 Y3+（0.1019 nm），且更接近于

Zr4+的离子半径（0.084 nm），可形成置换固溶体且具

有较宽的固溶区范围，已经被证实可以有效提升YSZ
在高温腐蚀环境长效服役的相结构稳定性。因此，与

其他稀土氧化锆基 TBC 陶瓷相比，氧化钪-氧化钇稳

定氧化锆（SYSZ）表现出优异的物相稳定性。例如，

Fan 等［7］研究指出摩尔分数为 7.0%Sc2O3-0.5%Y2O3-
92.0%ZrO2陶瓷经 1500 ℃/330 h 高温热处理仍可保

持四方相结构且具有优异的抗 CMAS 熔盐腐蚀特

性。复合化设计是实现陶瓷材料性能多目标优化平

衡的关键技术途径，已在多个复合陶瓷体系中证实

复合化设计在晶粒细化、抑制晶粒生长和抗烧结方面

具 有 显 著 效 果 ，例 如 ：La2Ce2O7-ZrO2
［8］、La2Zr2O7-

ZrO2
［9-10］、Gd2Zr2O7-ZrO2

［11-12］、GdAlO3-Gd2Zr2O7
［13］、

NdAlO3-Nd2Zr2O7
［14］、Gd2Zr2O7-GdTaO4

［15］、SrZrO3-
La2Ce2O7

［16］、NdPO4-NdYbZr2O7
［17］、Sm2Zr2O7-Y3Al5O12

［18］

和La2Zr2O7-LaAlO3
［19］。

鉴于此，本工作提出一种兼具优异高温物相稳定

性和抗烧结性的新型亚共晶成分 La2Zr2O7-SYSZ 复
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相陶瓷材料，采用适合于批量生产的高效低成本固相

合成工艺制备技术，重点探究 1400 ℃以上陶瓷材料的

高温组织稳定性、微观组织演化与晶粒生长动力学行

为，为解决现役YSZ热障涂层陶瓷材料高温抗烧结性

差的瓶颈问题提供理论技术基础。

1　实验材料与方法

1.1　实验材料

采用高能活化高温固相合成法制备陶瓷粉体，采

用原料为纯度 99.9% 的 ZrO2、Y2O3、Sc2O3、La2O3 粉

体。首先，将上述原料粉体置于马弗炉中经 800 ℃/
3 h干燥去除水分及挥发性杂质，然后将干燥原料粉体

按摩尔比 La2O3∶ZrO2=1∶2 与 ZrO2∶Y2O3∶Sc2O3=92∶
0.5∶7.5 分别合成 La2Zr2O7和 7.5%Sc2O3-0.5%Y2O3稳

定 ZrO2（SYSZ）粉体。具体工艺流程如下：将配置好

的原料粉体置于聚氨酯球磨罐中以去离子水为介置

于卧式球磨机机械球磨 24 h，球磨转速为 65 r/min，随
后将球磨浆料调整为固/液比 2∶3，以 2700 r/min高能

球磨 3 h，将高能球磨 La2Zr2O7与 SYSZ 陶瓷浆料置于

110 ℃的烘干箱中干燥，然后分别将两种粉体置于马

弗炉中进行 1600 ℃/6 h 与 1450 ℃/6 h 高温合成获得

La2Zr2O7 和 SYSZ 陶瓷粉体。亚共晶成分 La2Zr2O7-
SYSZ复相陶瓷材料的名义成分配比见表 1，将高温合

成粉体按表中化学计量比进行混合，并重复上述机械

球磨与高能球磨工艺进行破碎，并将破碎后的陶瓷浆

料置于 110 ℃的烘干箱中干燥 24 h，然后将干燥的粉

体过 80目筛，将过筛后的粉体经 4 MPa×60 s预压成

型，再经 200 MPa×90 s冷等静压得到陶瓷素坯，最后

置于马弗炉中在空气气氛下 1600 ℃×6 h烧结得到近

致密复相陶瓷材料。

1.2　实验方法

采用场发射扫描电子显微镜（FE-SEM，Zeiss，
Sigma500）表征陶瓷的表面微观组织与晶粒形态，测

试前需要对陶瓷材料表面进行 200、400、600、800、

1000、1200 目 SiC 砂纸依次机械抛光，然后进行热蚀

（1400 ℃/0.5 h）和喷金处理。基于SEM图像，采用线

截距法测定复相陶瓷平均晶粒尺寸。具体而言，随机

选取 10 条以上测量线段，每个线段重复测量 5 次以

上，最终累计统计不少于 300个晶粒，确保统计结果的

可信度。基于凯尔文模型特征，晶粒的平均空间直径

表达式为：

D̄= 1.56 C
NM

（1）

式中：D̄为平均晶粒直径，μm；C为截取线段长度，μm；

N为线段所截获的晶粒数；M为 SEM 图像放大倍数。

高温热处理工艺具体为：对抛光陶瓷样品进行 1450 ℃
空气气氛马弗炉中循环保温 50~300 h，以 50 h 为周

期，升温速率为 10 ℃/min。随后，采用配套能量 X 射

线光谱（EDS， LINk-ISIS， Oxford）的场发扫描电镜

表征高温循环热处理试样的微观组织形貌与微区元

素分布。

2　结果与分析

2.1　共晶成分 La2Zr2O7-SYSZ 复相陶瓷的高温组织

演变行为

图 1（a）为 1600 ℃/6 h 无压烧结制备亚共晶成分

La2Zr2O7-SYSZ复相陶瓷在 1450 ℃/50~300 h高温热

处理后的微观组织形貌。研究表明，背散射模式SEM
（BSE-SEM）下高温热处理复相陶瓷晶界清晰，整体

由白色、浅灰色和深灰色三种衬度烧结态晶粒组成。

当电子束与样品发生相互作用时，高原子序数区域因

更强的库仑相互作用产生更多背散射电子，导致其在

SEM图像中呈现明亮衬度；低原子序数区域背散射电

子产率降低，则对应较暗的衬度分布。亚共晶成分

La2Zr2O7-SYSZ复相陶瓷高温微观组织演变行为如图

2所示，从图中 EDS能谱不难看出，深灰色、浅灰色和

白色三种衬度晶粒分别为氧化锆相（SYSZ）、锆酸镧

相（La2Zr2O7）和氧化镧相（La2O3）。背散射电子（BSE）
衬度差异的形成机制源于原子序数效应。从图 1（a）
可以看出，在晶界处仅有微量亚微米级孔隙存在，表

明在 1600 ℃/6 h 烧结制度下可以实现近全致密复相

陶瓷无压烧结制备。随着热处理时间延长，复相陶瓷

的晶粒形貌演化遵循扩散动力学与热力学协同作用

机制，演化规律整体上可阐述为：（1）初始阶段（0~
50 h）：两相晶粒呈典型等轴/近等轴状微米级晶粒形

貌，晶界平直且清晰，三叉晶界夹角接近 120°，符合晶

界能最小化原则；原子沿晶界快速迁移，晶界孔隙密

度降低，高曲率晶界向凹面方向迁移，逐步降低体系

表 1　亚共晶成分La2Zr2O7-SYSZ复相陶瓷材料的

名义成分配比（摩尔分数/%）

Table 1　Nominal composition of La2Zr2O7-SYSZ composite 
ceramics with hypoeutectic composition

（mole fraction/%）

Composite 
ceramic

La2Zr2O7-SYSZ

La2Zr2O7

37

SYSZ
ZrO2

92.0
Sc2O3

7.5
63

Y2O3

0.5
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晶界能，如图 1（a），（b）所示；（2）中间阶段（50~
200 h）：Ostwald 熟化与双相协同粗化，主相 La2Zr2O7

晶粒尺寸分布展宽，次相 SYSZ 晶粒沿主相晶界形成

连续网络，这种拓扑构型一定程度上可有效钉扎晶界

迁移，从而达到细化晶粒或提升其抗烧结性的目的，如

图 1（c）~（e）所示；（3）后期阶段（200~300 h）：主相晶

粒La2Zr2O7演化为十四面体Wulff平衡形态，局部区域

出现异常粗化晶粒，其晶界呈锯齿状非平衡特征，如

图 1（f），（g）所示。值得注意的是，热处理时间超过

100 h后，在热处理表面析出不规则多面体La2O3晶粒，

依据文献可确定为La2O3属于六方晶系，沿 c轴具有六

重对称性［20］。从晶粒生长的角度来说，具有各相异性

的 La2O3晶粒取向生长产生了不规则的多面体晶粒，

主要是由于表面能各向异性驱动，高指数晶面因高表

面能逐渐消融，低能密排面优先保留，最终呈择优生

长特征。

图 3为 La2Zr2O7-SYSZ复相陶瓷在不同热处理时

长下的元素定量分布规律。研究表明，复相陶瓷在

1450 ℃/300 h 热处理过程中，La 元素质量占比为

29.82%~36.34%，Zr 元 素 质 量 占 比 为 44.64%~
50.31%，O 元素由占比为 21.45%~22.77%，表明 La、
Zr、O三元素含量始终与名义设计配比高度吻合，表明

陶瓷在高温长时热处理过程中La、Zr阳离子元素未发

生挥发，O2-基本动态平衡，具有优异的高温成分稳定

性，1450 ℃/300 h 热处理亚共晶成分 La2Zr2O7-SYSZ
复相陶瓷元素分布特性与一致性如表2所示。

图 4 为亚共晶成分 La2Zr2O7-SYSZ 复相陶瓷在

1450 ℃/50~300 h 高温热处理后的晶粒尺寸分布规

律。研究表明，在 1450 ℃高温热处理 50~300 h 过程

中，晶粒尺寸分布曲线呈现显著右移及展宽趋势，平

均晶粒尺寸由初始的（2.9±0.31） μm 逐渐增长至

（4.7±0.33） μm，最大晶粒尺寸区间同步由 6.1 μm 扩

展至 7.9 μm。此外，晶粒尺寸分布整体上符合单峰正

态分布规律，随着热处理时间延长至 150~300 h时，逐

步发展为双峰态正态分布（如图 4中箭头所示），表明

异常长大晶粒占比逐渐增加。依据 Ostwald 熟化理

论，单峰正态分布表明晶粒生长以均匀的 Ostwald 熟

化为主，小晶粒溶解并向大晶粒迁移，La2Zr2O7 与

图1　亚共晶成分La2Zr2O7-SYSZ复相陶瓷高温微观组织演变行为

（a）0 h；（b）50 h；（c）100 h；（d）150 h；（e）200 h；（f）250 h；（g）300 h
Fig.1　High-temperature microstructure evolution behavior of La2Zr2O7-SYSZ composite ceramics with hypoeutectic composition

（a）0 h；（b）50 h；（c）100 h；（d）150 h；（e）200 h；（f）250 h；（g）300 h
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SYSZ两相间界面能的差异为主要驱动力。随着时间

延长（150~300 h），逐步发展为双峰态正态分布（如图4
中箭头所示），表明异常晶粒生长的加剧，这可能源于

两相间局部扩散速率差异或界面能梯度导致的择优

生长。

2.2　La2Zr2O7-SYSZ复相陶瓷的晶粒生长动力学

图 5 为亚共晶成分 La2Zr2O7-SYSZ 复相陶瓷在

1450 ℃/0~300 h 高温热处理过程中平均晶粒尺寸随

时间的演变规律。研究表明，当热处理时间从 0 h 延

长至 300 h 时，晶粒尺寸从初始的 2.5 μm 逐步增长至

5.5 μm，整体呈现单调递增趋势。此外，晶粒生长过程

表现出明显的阶段性特征：当 0~150 h时，晶粒尺寸以

近似线性速率增长，符合扩散控制的LSW 理论模型；

当 150~300 h时，生长速率减缓，这可能与两相界面能

图2　不同热处理时间亚共晶成分La2Zr2O7-SYSZ复相陶瓷的SEM图及EDS元素面分布

（a）0 h；（b）50 h；（c）100 h；（d）150 h；（e）200 h；（f）250 h；（g）300 h
Fig.2　SEM morphologies and corresponding EDS elemental mappings of La2Zr2O7-SYSZ composite 

ceramics with hypoeutectic composition after thermal exposure
（a）0 h；（b）50 h；（c）100 h；（d）150 h；（e）200 h；（f）250 h；（g）300 h

图3　亚共晶成分La2Zr2O7-SYSZ复相陶瓷热处理后的元素含量分析

Fig.3　Evolution of elemental content after thermal exposure of 
La2Zr2O7-SYSZ composite ceramics with hypoeutectic composition

表2　1450 ℃×300 h热处理亚共晶成分La2Zr2O7-SYSZ
复相陶瓷元素分布特性与一致性

Table 2　Element distribution characteristics and consistency of 
La2Zr2O7-SYSZ composite ceramic with hypoeutectic 
composition after thermal exposure at 1450 ℃ for 300 h

Elements

La
Zr
O

Measured 
content/%
29.82-36.34
44.64-50.31
21.45-22.77

Nominal 
values/%
32.99
44.89
22.12

Stability evaluation

Ultra-low volatile loss
No abnormal enrichment
Oxygen vacancy 
dynamic equilibrium

图4　1450 ℃高温热处理300 h亚共晶成分La2Zr2O7-SYSZ复相

陶瓷的晶粒尺寸分布、最大晶粒分布及平均晶粒尺寸

Fig.4　Grain size distribution， maximum grain size and average grain 
size of La2Zr2O7-SYSZ composite ceramics with hypoeutectic 

composition after thermal exposure at 1450 ℃ for 300 h
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差引发的界面控制机制转变密切相关。正常晶粒生

长的晶粒生长动力学满足以下幂律动力方程：

Gn -Gn
0 =Kt （2）

式中：G为初始平均晶粒尺寸（2.9 μm）；G0为不同热处

理时间的平均晶粒尺寸；K为与温度相关的晶粒生长

速率常数；t为热处理时间；n为晶粒生长指数，通常介

于 2~4 之间［21］。依据 Arrhenius 晶粒生长动力学模

型，晶粒生长速率常数K可表示为［21］：

K=K0exp(-Q/(RT ) ) （3）
式中：Q 为晶粒生长活化能；R 为普适气体常数

（8314.48 J/（kmol·K）；T为热处理热力学温度。对上

式等式两边同时取自然对数，晶粒生长活化能Q可表

示为如下线性关系：

lnK= lnK0 -Q/(RT ) （4）
式中：lnK为晶界迁移率。因此，晶粒生长活化能Q可

以通过 lnK与T−1的线性回归斜率确定。

图 6（a）为亚共晶成分La2Zr2O7-SYSZ复相陶瓷体

系的Arrhenius关系曲线。基于线性回归分析，该复相

体系的晶粒生长活化能为（351.79±19.21） kJ/mol，
Arrhenius线性拟合系数R2=0.99。值得注意的是，该

活化能值在统计学意义上显著高于单相La2Zr2O7陶瓷

（384.2 kJ/mol）［21］。根据晶粒生长动力学理论，活化

能参数本质上反映了陶瓷材料体系中原子扩散的能

垒高度。晶粒生长活化能的提升意味着在烧结过程

中，晶界迁移需要克服更大的扩散阻力。可见，通过

构建亚共晶成分 La2Zr2O7-SYSZ 复相陶瓷体系，材料

的抗烧结性能得到了协同增强。相较于单一组成的

La2Zr2O7陶瓷和常规 SYSZ 陶瓷，复相体系在高温下

表现出更优异的微观组织稳定性，这为其在热障涂

层等高温应用场景中的长效服役提供了理论基础。

图 6（b）为基于动力学方程构建的亚共晶成分

La2Zr2O7-SYSZ复相陶瓷晶粒生长指数曲线。通过最

小二乘法对 lnG-lnt关系进行线性拟合，定量确定复相

陶瓷体系的晶粒生长指数 n=2.41。根据经典晶粒生

长理论，当生长指数处于 2<n<3区间时，该动力学机

制符合Burke-Turnbull模型所描述的体扩散或晶格扩

散主导的传质特征。值得注意的是，测试所得 n值显

著偏离理想晶界扩散控制的 n=4理论值，这说明材料

内部存在额外的扩散路径受阻效应，可归因于 La3+/

Zr4+固溶体在晶格中形成的点缺陷复合体，通过钉扎

效应提升原子迁移的活化熵，有效抑制高温下晶界的

快速迁移，这为设计具有可控烧结特性的先进热障涂

层材料提供了重要理论支撑。

3　结论

（1）在 1600 ℃/6 h无压烧结工艺制度下获得近全

致密的亚共晶成分 La2Zr2O7-SYSZ 复相陶瓷，平均晶

图5　1450 ℃热处理条件下亚共晶成分La2Zr2O7-SYSZ
复相陶瓷的平均晶粒尺寸与时间的依赖关系

Fig.5　Time-dependent of average grain size in hypoeutectic La2Zr2O7-

SYSZ composite ceramics after thermal exposure at 1450 ℃

图6　亚共晶成分La2Zr2O7-SYSZ复相陶瓷晶粒生长动力学分析：

（a）lnK-T−1线性关系及活化能计算；（b）lgG-lnt线性关系及晶粒生长指数

Fig.6　Grain growth kinetics analysis of La2Zr2O7-SYSZ composite ceramics with hypoeutectic composition：
（a）linear relationship between lgK and T−1 with activation energy determination；（b）linear relationship between 

lgG and lnt with grain growth exponent determination
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粒尺寸为（2.9±0.31）μm；在 1450 ℃高温热处理 50~
300 h 过程中由（2.9±0.31）μm 增长至（4.7±0.33）
μm，最大晶粒尺寸区间由6.1 μm扩展至7.9 μm。热处

理时间超过 150 h后晶粒尺寸分布由单峰正态分布发

展为双峰态正态分布。

（2）亚 共 晶 成 分 La2Zr2O7-SYSZ 复 相 陶 瓷 在

1450 ℃/50~300 h 高温热处理条件下，晶粒生长活化

能为（351.79±19.21） kJ/mol，晶粒生长指数 n=2.3，
处于 2<n<3 区间，晶粒生长动力学机制是体扩散或

晶格扩散主导的传质特征，内部存在额外的扩散路径

受阻效应。
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