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温度梯度热循环下纳米 7YSZ 陶瓷层结构演变 
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3.华南理工大学 材料科学与工程学院，广州 510640) 

摘  要：目的 采用低温超音速等离子喷涂（LT-HVOF）在镍基高温合金基体（K417）上制备了 NiCoCrAlYTa

粘结层，使用大气等离子喷涂（APS）在粘结层上制备了纳米 7%Y2O3-ZrO2（7YSZ）陶瓷涂层，以获得温

度梯度热循环下纳米陶瓷层的结构演变机制。方法 通过燃气热冲击实验仪对热障涂层模拟真实服役条件下

温度梯度热循环的工作环境，采用一维稳态热传导模型计算了热障涂层中各涂层界面的温度，探讨了在热

驱动作用下等径晶粒和非等径晶粒的扩散长大机制。结果 热循环次数为 40 次时，涂层近表面出现了烧结

致密化现象，而陶瓷层底部涂层保持原来的结构。热循环次数增加到 460 次时，整个陶瓷层断面都发生了

烧结致密化现象。结论 温度是涂层烧结致密化的主导因素。涂层中当等大晶粒接触形成弯曲颈时，由于弯

曲颈只受水平方向静压力作用，晶粒中原子扩散速率慢，导致晶粒长大速率较慢；而当非等大晶粒接触形

成弯曲颈时，在晶粒接触弯曲颈处存在一偏大晶粒方向的剪切力，其导致晶粒向弯曲颈扩散速率增加，晶

粒长大速率较快。 
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ABSTRACT: The work aims to get the structure evolution mechanism of nano ceramic coating during gradient thermal cycle 

by preparing NiCoCrAlYTa bonding layer on nickel-based superalloy (k417) by low temperature-high velocity oxygen flame 

(HVOF) and nano-7YSZ ceramic coating on the bonding layer by air plasma spraying. Gradient thermal cycle test was carried 

out on nano-7YSZ TBC with a flame tester to simulate service condition of thermal barrier coating (TBC) in turbine engine. In-

terface temperatures in TBC were calculated based on one-dimensional model of steady heat conduction. Provided with 40 
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thermal cycles, the coating subsurface was subject to sintering densification, while base coating of the ceramic layer reserved the 

original structure. As the thermal cycle number increased to 460 times, entire section of the ceramic layer was subject to sinter-

ing densification. The coating sintering densification is mainly affected by temperature. When isometrical grains in the coating 

contact and form crooked neck, the grains grow slowly since the neck bears static stress in horizontal direction only and diffu-

sion rate of atoms in the grains is slow. However, when non-isometrical grains in the coating contact and form crooked neck, the 

grains grow quickly since shear force in direction of large grain is present on the neck and the diffusion rate of grains is accele-

rated.  

KEY WORDS: thermal barrier coating; thermal cycle; temperature gradient; sintering mechanism 

 

热障涂层作为与高温合金材料、高效气冷技术并

重的发动机涡轮叶片三大关键技术，其性能的改善有

助于航空发动机寿命和效率的提高[1—2]。在我国即将

启动的“两机专项”（航空发动机和地面燃机）中均把

热障涂层作为重点研究课题之一。热障涂层制备技术

众多，其中大气等离子喷涂技术因其操作灵活、成本

低等优点而得到广泛应用。随着涂层技术的发展，大

气等离子喷涂（APS）纳米 YSZ 热障涂层因具有比

传统微米 YSZ 热障涂层更好的力学、热学等性能而

广受关注，其特点概括如下[3—5]：1）具有更低的热

导率；2）具有更好的耐磨性能；3）具有良好的断裂

韧性；4）具有更优的热循环性能。  

涡轮发动机工作时，其中的热障涂层服役环境

极为苛刻，其失效因素可大致归纳如下[6—7]：1）陶瓷

层在高温热冲击作用下引起的烧结；2）陶瓷-金属层

诱发的界面应力包括 TGO 生长应力和热不匹配性应

力；3）环境 CMAS 腐蚀和粒子冲刷。热障涂层服役

过程中在高温燃气冲击下，涂层由表及里存在一定的

温度梯度，导致由温度引起的扩散驱动力不同，因此

涂层面临着不同程度的烧结。为模拟真实工况下热

障涂层的服役环境，人们普遍采用燃气热冲击实验

来研究热障涂层在温度梯度作用下陶瓷层内部的结

构演变，包括晶粒长大、烧结。微米 YSZ 热障涂层

在等温作用下的结构变化已得到深入的研究[8—9]，而

纳米涂层因其自身的特殊性在温度梯度下的结构演

变仍需进一步探究。本研究主要从纳米涂层中晶粒

尺度出发，讨论涂层在热温度梯度作用下的结构演

变机制。 

1  实验 

1.1  试样制备 

实验中以φ25 mm×5 mm 的镍基高温合金 K417

为基体。首先依次使用汽油、酒精对其超声清洗，然

后采用 120#刚玉砂砾在空气压力 0.2 MPa 下对其进行

喷砂粗化，再通过高压气体吹洗喷砂表面，去除表面

的残余砂砾。采用低温超音速火焰喷涂（LT-HVOF，

Low Temperature-High Velocity Oxygen Flame，K2，

GTV），以 NiCoCrAlYTa 粉末（Amdry 997，Oerlikon- 

Metco）为原料在喷砂过的基体表面制备～100 µm 的

粘结层。再以纳米团聚粉末 ZrO2-7%Y2O3 （7YSZ，

SY-133，北京桑尧）为原料，采用大气等离子喷涂

（APS，MF-P1000，GTV）在粘结层上制备～250 µm

的陶瓷面层，其中纳米团聚粉末的宏观形貌如图 1 所

示，其团聚粉末粒径为 15～45 μm。 

 

图 1  纳米团聚粉末 
Fig.1 Agglomerated 7YSZ nano-powder 

1.2  实验与表征 

把制备好的 7YSZ 热障涂层试样放置在燃气冲击

实验仪夹具上进行温度梯度热循环实验。实验时，热

障涂层表面温度通过红外仪测量，背面温度采用热电

偶测量。实验条件设置为：涂层表面温度 1250 ℃下

保温 5 min，升温 13 s，0.2 MPa 压缩空气下急速冷却

30 s。以上实验步骤为一次热循环。燃气热冲击实验

仪安装有四个工位，喷枪采用丙烷和氧气燃烧加热，

并通过导轨依次对四个工位样品进行循环实验。实验

时，采用 0.2 MPa 的压缩空气对样品背面进行强制冷

却以实现涂层的温度梯度。此外，喷枪采用室温水进

行冷却以确保长时间工作，整个实验采用计算机控

制，并实时记录实验数据，燃气热冲击设备如图 2 所

示。采用场发射 - 扫描电子显微镜（ FE-SEM ，

Nova-Nano-430，FEI）对温度梯度热循环前后热障涂

层形貌进行观察和分析。 
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图 2  氧-丙烷燃气热冲击实验仪 

Fig.2 Flame tester with oxygen and propane 

2  结果与讨论 

2.1  纳米 7YSZ 热障涂层制备 

以纳米团聚粉末为原料，采用 APS 在粘结层

NiCoCrAlYTa 上制备了 7YSZ 纳米陶瓷层，其微观形

貌如图 3 所示。图中显示纳米热障涂层并不是全部由

纳米晶粒组成，其还包含有部分与传统微米涂层类似

的板条状非纳米结构。涂层表面也存在着熔融充分的

扁平化晶粒，形成致密的结构[10]。纳米涂层与传统微

米涂层最大的区别在于涂层中存在大量细晶堆积的

疏松结构。图 3b 为涂层的断面结构，涂层主要由熔

融区和未熔融区组成。喷涂过程中，纳米团聚粉末在

高温等离子焰流加热下，依粉末粒子的飞行轨迹不

同，表面发生熔融或微熔，内部则出现熔融、微熔和

未熔状态[11—12]。在涂层断面存在致密的熔融区是因

为这一区域同时存在熔融的粒子，熔融粒子高速撞击

基体发生扁平化，形成致密堆积的层状板条结构，而

未熔融的纳米晶粒、微熔的亚微米或微米晶粒犹如镶

嵌在熔融的涂层中，形成疏松的堆积结构。图 3c 为

纳米涂层断面熔融-未熔融区域的放大图，从涂层整

个粉末粒径分析看出，涂层的平均粒径比原始的纳米

粉末粒径有所增加，其主要是由于粉末中纳米晶粒的

长大，因此纳米涂层中的纳米结构比例取决于原始粉

末的熔融程度[13]。在熔融区，存在扁平板条状微米晶

粒，但也存在方向性很强的柱状晶。柱状晶基本与基

体平面垂直，它是由完全熔融的纳米晶粒经过重新结

晶而形成并在喷涂过程的热梯度影响下发生取向性

长大。事实上，等离子喷涂过程中，纳米晶粒的熔融、

形核、长大是一个相对复杂的过程，容易受较多因素

的影响，因此在熔融区也可观察到亚微米、微米尺度

的等轴晶存在[13—14]。  

以上分析表明，纳米团聚粉末通过大气等离子喷

涂形成的涂层中存在熔融区和未熔融区，粉末熔融部

分将形成非纳米结构的致密涂层组织，未熔融部分则

保持原来的纳米结构，并与微熔部分的亚微米或微米

晶粒一起形成具有细晶结构的疏松涂层组织。 

 

图 3  纳米 7YSZ 涂层微观形貌 
Fig.3 SEM morphologies of 7YSZ nano-coating: a) surface, 

b) cross section, c) magnified cross section 

2.2  纳米 7YSZ 热障涂层结构演变 

通过燃气热冲击实验仪对纳米 7YSZ 热障涂层进

行温度梯度热循环实验，涂层表面温度 1250 ℃，基

体背面温度 247 ℃。纳米涂层断面从喷涂态到热循环

40 次以及 460 次的结构演变如图 4 所示。图 4a 为喷

涂态的断面形貌，纳米晶粒都均匀镶嵌在整个涂层

中，整个涂层断面较为疏松。图 4b 为涂层近表面熔

融-微熔区域的形貌，熔融区为纳米晶粒熔融长大形

成的微米级的大晶粒，微熔区为在等离子体热驱动下

部分纳米晶粒长大形成的亚微米或微米晶粒和未熔

纳米晶粒。 

当热循环次数为 40 次时，涂层断面形貌如图 4c

所示。在温度梯度作用下，涂层顶部温度较高，晶

粒中原子扩散速率快，烧结驱动力较大，因此涂层
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近表面出现了烧结致密化现象；而陶瓷层底部由于

温度较低，烧结驱动力小，涂层依然保持着较为疏

松的结构[15]。图 4d 为涂层近表面熔融-微熔区的形

貌，对比喷涂态的形貌（图 4b），发现熔融区大尺度

晶粒间的晶界消失了，且亚微米及微米晶粒逐渐向大

尺度晶粒靠近，其中纳米晶粒也相互接触形成弯曲

颈。在微熔区，亚微米和微米晶粒的数量逐渐增多，

而纳米晶粒的数量逐渐减少。 

当热循环次数增加到 460 次时，涂层断面如图

4e 所示，相比于图 4a 和图 4c，整个陶瓷层断面都发

生了烧结致密化现象。图 4f 为涂层近表面微熔区域

的形貌，明显发现在微熔区纳米晶粒已近消失，亚微

米、微米晶粒已是其主要组成部分且都已烧结团聚在

一起，部分已形成大的烧结块体。 

 

图 4  7YSZ 纳米涂层断面微观形貌 
Fig.4 Cross-sectional morphologies of 7YSZ nano-coating: a) cross-section of sprayed coating, b) molten/semi-molten micro-
graph of cross-sectional coating near-surface, c) cross-section after thermal cycle 40 times, d) molten/semi-molten micrograph 

near-surface after thermal cycle 40 times, e) cross-section after thermal cycle 460 times, f) molten/semi-molten micrograph 
near-surface after thermal cycle 460 times  

2.3  涂层的一维稳态热传导计算 

通过图 4 显示的温度梯度热循环过程中涂层结

构演变过程，发现纳米涂层的烧结与温度梯度相关。

一般而言，热量传递方式主要有对流、热传导、热辐

射三种[16]。纳米涂层中的热量传递以热传导和热辐射

为主。热辐射是在热的作用下，物体原子中的电子排

列发生变化而引起的辐射，辐射场的能量是靠电磁波

（光子）来传递的。 

在燃气热冲击实验中，涂层表面温度为 1250 ℃，

所以涂层中热量传递主要通过热传导进行，并在涂层

内出现温度梯度，其传热过程可采用一维稳态热传导

模型进行计算[17]。假设热量只在垂直涂层方向存在温

度梯度，并且热传导只在这个方向上进行，可建立图

5 所示的等效热传导模型。热传导与电荷迁移类似，

电阻与导电相关，热阻则与热传导相关，根据傅立叶

定律，热障涂层样品中的热传导可用式（1）表示。 

+1

d
( )

dx n n

T KA
q KA T T

x L
     (1) 

式中，qx为热流密度，它是与传热距离 x无关的

常量，K为涂层中各材料的热导率，A为涂层面积， 

 

图 5  热障涂层的等效热传导模型 
Fig.5 Heat flow model of TBC 
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L为涂层样品中涂层和基体的厚度，Tn和 Tn+1 为样品

中传热方向上涂层表面和界面的温度。 

根据电路模拟法，可等效模拟热导电路，定义热

障涂层样品中陶瓷层、粘结层、基体分别为热导电阻

R1、R2 和 R3，则热导电阻的定义为温度梯度差除以

热流密度，如式（2）所示。 

1 2
1

x

T T
R

q


 ， 2 3

2
x

T T
R

q


 ， 3 4

3
x

T T
R

q


  (2) 

式中，T1、T2、T3、T4 分别为陶瓷层表面、陶瓷-

粘结层界面、粘结层-基体界面、基体背面的温度。

T1 为 1250 ℃，T4 为 247 ℃。根据涂层结构可定义传

导热阻为串联，因此根据式（1）可得出式（3）。 

2 3 3 41 2

1 1 2 2 3 3

( ) ( )( )

( / ) ( / ) ( / )x

T T T TT T
q

L K A L K A L K A

 
    (3) 

式中，L1、L2、L3 分别为陶瓷层、粘结层和基体

的厚度，数值为 250、100、5000 µm；K1、K2、K3

分别为陶瓷层、粘结层和基体的热导率，数值为 1.8、

12.3、19.6 W/(m·k)[17—20]。因此可求出陶瓷-金属界面

(T2)和金属-金属界面(T3)的温度分别为 904、883 ℃。 

2.4  涂层的烧结机制 

图 4 表明在温度梯度热循环作用下，纳米涂层内

部逐渐出现烧结并导致涂层致密化。晶粒的烧结是一

个热力学不可逆过程，表面能降低是该过程的驱动

力。粉末粒径越小，比表面越大，则本征烧结驱动力

越大，因此纳米晶粒更易于烧结。 

根据库津斯基（Kuczynski）烧结理论[13]，涂层

中晶粒烧结依次按照以下阶段进行：接触的晶粒颈部

长大；连通孔洞闭合；孔洞圆化；孔洞收缩和致密化；

晶粒长大。按照该理论可建立如图 6 所示的等大晶粒

和不等大晶粒烧结机理模型图。如图 6a 所示，两等

大晶粒接触形成弯曲颈，在弯曲颈取一弯曲基元

ABCD，r1、r2、r3 分别为弯曲颈和两个球形晶粒的半

径（r1=r2=r3），θ1、θ2、θ3 分别为基元在弯曲颈和两

个晶粒的夹角（θ1=θ2=θ3），γ为基元的表面张力，则

作用在曲颈基元上的表面张力可以通过以下表面张

力的定义计算： ADF


=γ AD = BCF


=γ BC , ABF


=γ AB = 

DCF


=γ DC，其中， 1 1
1 1 1 12( sin ) 2

2 2
AD BC r r r

 
    ，

同理 2 2 3 3AB DC r r    。由于 θ很小，则 sin
2 2

 
 。

因此作用在弯曲基元 ABCD 上 X 轴方向的合力如式

（4）所示。作用在弯曲基元上 Y 轴方向的合力如公 

32 1sin sin sin
2 2 2X AB CD ADF F F F

 
   

   
 

22
231 2

2 3 1 1sin ( )
2 2 2BCF r r r

 
   


 (4) 

 

图 6  弯曲颈部的受力分析 
Fig.6 Force analysis of crook neck: a) model for particles 

with same diameter, b) model for particles with different di-
ameter 

式（5）所示。 

32cos cos
2 2

Y AB CDF F F


  
  

 

3 2
3 3 2 2( cos cos )

2 2
r r

 
    (5) 

当同径晶粒颈部接触时，由于 θ1=θ2=θ3 和

r1=r2=r3， 0YF 


，即在 Y 轴方向上合力为零，因此

弯曲颈只存在 X轴方向的静压力。而当两晶粒大小不

一时， 0YF 


，因此通过与 X轴方向受力复合，在弯

曲颈部界面处存在一大颗粒方向的剪切力，该剪切力

将导致小晶粒沿晶界剪切滑移。根据计算，接触的两

晶粒直径相差越大，接触界面处剪切力越大。在烧结

开始时，这种局部的剪切力会使原子快速向弯曲颈扩

散，最终导致晶粒快速长大。相反，当接触晶粒直径

等大时，由于只存在 X轴方向的静压力，原子扩散速

率慢，晶粒长大速率也慢。 

温度梯度热循环下，纳米涂层中的晶粒长大如图

7 所示。图 7a 为喷涂态的微熔和未熔区的形貌，其

中含有近似等大的纳米或亚微米晶粒，此外还含有微

米柱状晶粒。当热循环 40 次时，微米柱状晶沿着温

度梯度方向迅速长大，而纳米或亚微米晶粒变化不

大。这是由于大尺度微米柱状晶与小尺度亚微米或纳

米晶粒接触时，接触界面存在较大剪切力，导致晶界

快速向小晶粒方向推移，小尺寸晶粒逐渐消失，大尺 
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图 7  7YSZ 纳米涂层断面形貌 
Fig.7 Cross-sectional morphologies of 7YSZ nano-coating: a) 

as-sprayed, b) 40 cycles, b) 460 cycles 

度晶粒迅速长大，如图 7b 中所示的大尺度柱状晶。

因此接触晶粒尺寸相差越大，晶界移动速率越快，晶

粒长大速率也越快[21]。另外，纳米涂层中存在温度梯

度，在温度梯度方向上由于扩散速率快，导致晶粒在

该方向上快速生长。通过对比图 7a 和图 7b 中亚微米

和纳米晶粒，发现它们的晶粒尺寸并没有发生明显的

变化，这是由于等大晶粒相互接触时，在接触弯曲颈

处只存在静压力，其晶界移动速率慢，晶粒长大速率

也慢。图 7c 为热循环 460 次时的微熔和未熔区形貌，

通过对比图 7a 和图 7b 微熔和未熔区的形貌，发现其

中的纳米和亚微米晶粒已得到明显的长大，尽管等大

晶粒接触界面扩散速率低，但在高温长时间驱动下，

晶粒亦会逐渐长大。通过图 7c 发现，晶粒相互接触

烧结时，气孔往往在晶粒交汇点聚集，这是由于接触

晶界存在气孔，随着烧结的进行，几个晶粒相互粘结，

直至气孔封闭。当气孔封闭时，气孔内存在一定的负

压，在此压力作用下会使原子向气孔内扩散，导致封

闭气孔逐渐减小直至消失[13, 21—22]，因此在图中可发

现大量晶界无气孔的多晶粒烧结现象，气孔逐渐消失

进而导致涂层慢慢致密化。 

3  结论 

1）在喷涂态涂层中存在纳米喷涂粉末完全熔融

后的扁平晶和柱状晶构成的致密区，同时又存在微熔

亚微米晶和未熔纳米晶构成的疏松区，两区域相互交

叠在一起构成了整个 APS 纳米涂层。 

2）在温度梯度作用下，纳米涂层顶部烧结速率

大于底部，通过一维热传导模型分析，温度的高低是

涂层烧结速率的主控因素。随着热循环次数的增加即

烧结时间的累积，整个涂层将逐渐致密化。 

3）涂层中烧结机制存在两种模型：等大晶粒烧

结模型和不等大晶粒烧结模型。当等大晶粒接触形成

弯曲颈，在弯曲晶界只存在静压力，晶界移动速率慢

导致晶粒长大速率较低。相反，当不等大晶粒接触形

成弯曲颈，则在弯曲颈形成一较大剪切力，这将加速

原子向晶界扩散，导致大晶粒快速长大。 
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