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环境障涂层用纳米结构 Yb2 SiO5 粉体喂料的制备与表征

邓路炜, 张晓东, 王东升, 王　 铀
(哈尔滨工业大学

 

材料科学与工程学院,
 

哈尔滨
 

150001)

摘　 要:
 

纳米结构稀土硅酸盐涂层被认为是未来新型环境障涂层的发展方向,其中 Yb2 SiO5 由于与中间层莫来石的热

物性能匹配良好、优异的抗水氧腐蚀能力成为非常有发展前景的环境障涂层面层候选材料。 从材料制备的角度出发,
探索纳米结构 Yb2 SiO5 喂料制备工艺并对喂料进行物相、组织结构和性能表征。 采用喷雾造粒加固相烧结的方法制备

了纳米结构 Yb2 SiO5 喷涂粉体喂料,探索了制备高纯度 Yb2 SiO5 的固相烧结工艺,后续通过等离子处理改善粉体喂料的

喷涂性能。 借助 X 射线衍射仪研究了粉体喂料的物相,采用扫描电镜、透射电镜研究了粉体喂料的形貌与微观结构。
结果显示,固相烧结工艺采用在 1500

 

℃下保温
 

4
 

h,再将得到的粉体喂料等离子处理可得到高纯度的 Yb2 SiO5 喷涂粉体

喂料,等离子处理之后的喂料为纳米结构,喂料粒度分布均符合等离子喷涂要求,喂料具有良好的流动性和致密性。
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Abstract:
 

Nanostructured
 

rare
 

earth
 

silicate
 

coatings
 

are
 

considered
 

to
 

be
 

the
 

development
 

direction
 

of
 

new
 

environmental
 

bar-
rier

 

coatings
 

in
 

the
 

future.
 

The
 

thermophysical
 

properties
 

of
 

Yb2 SiO5
 and

 

the
 

interlayer
 

mullite
 

are
 

well
 

matched
 

and
 

have
 

excel-
lent

 

water
 

and
 

oxygen
 

corrosion
 

resistance.
 

It
 

is
 

considered
 

to
 

be
 

a
 

very
 

promising
 

candidate
 

for
 

environmental
 

barrier
 

coating
 

surface
 

layer.
 

From
 

the
 

perspective
 

of
 

material
 

preparation,
 

explored
 

the
 

preparation
 

process
 

of
 

nano-structured
 

Yb2 SiO5
 feed-

stock
 

and
 

characterized
 

its
 

phase,
 

structure
 

and
 

performance. The
 

spray
 

granulation
 

and
 

solid
 

phase
 

sintering
 

method
 

was
 

used
 

to
 

prepare
 

nanostructured
 

Yb2 SiO5
 sprayed

 

feedstock,
 

and
 

the
 

solid
 

phase
 

sintering
 

process
 

for
 

preparing
 

high-purity
 

Yb2 SiO5
 was

 

explored,
 

and
 

plasma
 

treatment
 

was
 

used
 

to
 

improve
 

the
 

spraying
 

performance
 

of
 

the
 

feedstock.
 

The
 

phase
 

of
 

the
 

feedstock
 

was
 

studied
 

with
 

the
 

aid
 

of
 

X-ray
 

diffractometer,
 

the
 

morphologies
 

and
 

microstructure
 

of
 

the
 

feedstock
 

were
 

studied
 

by
 

scanning
 

elec-
tron

 

microscope
 

and
 

transmission
 

electron
 

microscope,
 

and
 

the
 

fluidity,
 

bulk
 

density,
 

tap
 

density
 

and
 

particle
 

size
 

distributio-
nand

 

of
 

the
 

final
 

feedstock
 

were
 

tested.
 

Results
 

show
 

that
 

the
 

solid-phase
 

sintering
 

process
 

adopts
 

heat
 

preservation
 

at
 

1500
 

℃
 

for
 

4
 

h,
 

and
 

then
 

plasma
 

treatment
 

of
 

the
 

feedstock
 

can
 

obtain
 

high-purity
 

Yb2 SiO5
 sprayed

 

feedstock.
 

The
 

feedstock
 

after
 

plas-
ma

 

treatment
 

is
 

nano-structured
 

and
 

the
 

particle
 

size
 

distribution
 

of
 

the
 

feedstock
 

meets
 

the
 

requirements
 

of
 

plasma
 

spraying,
 

and
 

the
 

feedstock
 

has
 

good
 

fluidity
 

and
 

compactness.
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0　 引　 言

如今,随着我国现代航空工业的发展,对航

空发动机的要求越来越高,即航空发动机的推重

比、进口温度要求也越来越高。 采用传统镍基高

温合金材料的发动机的耐高温性能与结构效率

低,很难适应新一代高推重比发动机的要求[1] 。
与高温合金相比,硅基结构陶瓷具有耐高温、低
密度、高强度、韧性好以及抗蠕变等优良特性等

优点,是高推重比航空发动机热端部件的理想材

料[2] 。 而硅基结构陶瓷在发动机工作环境下,表
面生成的 SiO2 保护层和水蒸气发生反应生成易

剥落的 Si( OH) 4,导致材料性能的迅速下降[3] 。
所以陶瓷材料最需要的是一层耐水氧腐蚀、耐熔

盐等腐蚀的环境障涂层 ( Environmental
 

barrier
 

coating,
 

EBC)。 目前,环境障涂层研究最多的是

美国 NASA,他们将研究的环境障涂层分为了六

代,事实上准确来说是三代,其余方法是在第三

代基础上进行改良[4] 。
第一代环境障涂层主要是指在 SiC、Si3N4 等

结构陶瓷表面用等离子喷涂的方法沉积的莫来

石涂层[5] 。 但是莫来石喷涂中产生的亚稳态相

在使用过程中导致涂层开裂及分层现象的产

生[6] 。 针对这一问题,NASA 的研究小组改进了

等离子喷涂工艺在涂层的沉积过程中避免了相

转变过程的产生[7] 。 后续 NASA
 

Glenn 中心的研

究小组通过在莫来石涂层表面制备 YSZ 层,形成

莫来石+YSZ 多层涂层以提高其抗水氧腐蚀性

能[8] 。 但是由于 YSZ 的 CTE(热膨胀系数)较高

(比莫来石和 SiC 高两倍左右),涂层在热循环过

程中产生微裂纹,水蒸气渗入到涂层内部与莫来

石涂层发生反应,造成涂层失效[9] 。
第二代环境障涂层是指在第一代环境障涂

层基础上进行结构改良形成的包括硅基底涂层、
莫来石(或莫来石+BSAS)中间层、BSAS 面层共

同组成的拥有多层结构的涂层体系,该涂层体系

具有在工作环境中更好的热稳定性,热膨胀系数

和弹性模量较低,与莫来石匹配性好,能够在一

定程度上降低涂层内部应力[10-11] 。 目前 BSAS
涂层体系已有一定的应用,但是高温稳定性较差、
高温高速燃烧条件下极易挥发是 BSAS 涂层体系

存在的主要问题[12] 。 除此之外,在 1200
 

℃以上的

工作环境,BSAS 会与莫来石中的 SiO2 发生反应生

成低熔点的(约为 1300
 

℃)玻璃相,玻璃相的存在

使得工作温度高于 1300
 

℃时,使涂层结合力降低,
涂层内应力增加,导致涂层失效[11-12] 。

由于第二代环境障涂层存在种种不足,
NASA 在后来的研究中致力于找到一种新的涂层

面层以取代 BSAS,这就要求新的面层材料需要

在 1500
 

℃时具有较好的热稳定性,并且与莫来

石或者莫来石+BSAS 中间层具有良好的化学稳

定性和机械稳定性[13] 。 图 1 为新一代 EBC 的发

展要求。 美国 NANS 研究中心的 Lee 等[14] 的研

究发现,与第二代环境障涂层相比,稀土硅酸盐

可以进一步提高环境障涂层的使用温度,稀土硅

酸盐材料取代第二代环境障涂层形成了新的研

究热点。 在稀土硅酸盐材料中,尤其是 Y 和 Yb
的单双硅酸盐具有低热膨胀系数、优异的高温稳

定性和化学稳定性、良好的耐水蒸气腐蚀性,因
此可设计为硅基陶瓷复合材料的环境障涂层材

料[15-18] 。 随着研究的深入,第三代环境障涂层系

统形成了由 Si 粘结层、莫来石中间层和稀土硅酸

盐表层组成的结构[19] 。

图 1　 新一代 EBC 的发展要求[13]

Fig. 1　 Development
 

requirements
 

of
 

new
 

generation
 

EBC

关于硅酸镱的研究早先的工作主要集中在

单相的制备,温海明等[20]采用用溶胶凝胶法制备

微米结构单相 Yb2SiO5 粉体;陈艳霞等[21] 将 SiO2

凝胶粉末与 Yb2O3 粉末均匀混合通过固相反应

合成 了 微 米 结 构 Yb2Si2O7 单 相 粉 并 说 明

Yb2Si2O7 的固相合成与是分步进行的; 雍翔

等[22]研究了熔盐法制备硅酸镱粉体的优势,比较

了溶胶凝胶法和熔盐法制备硅酸镱粉体的热导

率。 随着纳米材料科学与技术的发展,由于纳米

材料具有一些独特效应而表现出独特的性能,因
此纳米结构材料的研究与制备成为热点之一。
本研究在第三代环境障涂层的基础上,关注硅酸

镱面层性能,制备了可用于等离子喷涂的纳米结

构 Yb2SiO5 喂料,为稀土硅酸盐涂层在航空发动

机上的应用提供试验和理论依据。
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1　 试　 验

1. 1　 原材料准备与检测

试验采用的原始粉体为纳米级的 Yb2O3 和

SiO2,均购买于宁波金雷纳米材料科技有限公司,
试验所用聚乙烯醇( PVA)购买于天津市科密欧

化学试剂有限公司。 图 2 和图 3 为原料的形貌

及 XRD 图谱。 从图中可以看出原始粉体晶粒尺

寸在几十纳米以下,但是形貌不规则。 纳米级粉

体不适用于热喷涂,而且流动性也差,所以粉体

造粒不仅仅是为了烧结产生 Yb2 SiO5 ,也是为了

获得流动性好、振实密度高的球形粉体喂料。
根据 XRD 测试结果依谢乐公式计算了粉体的

晶粒直径,Yb2 O3 晶粒尺寸为 29. 4
 

nm,而 SiO2

为非晶。

图 2　 SiO2 形貌及 XRD 图谱

Fig. 2　 SiO2
 morphology

 

and
 

XRD
 

patterns

1. 2　 喷涂粉体喂料的制备方法

硅酸镱的化学计量式为 Yb2SiO5,Yb2O3 和

SiO2 的质量分数分别为 86. 77%和 13. 23%,按照

此比例配料。 球磨混料时,首先将水和磨球放入

球磨机中搅拌,然后依次加入各种纳米粉末,待

图 3　 Yb2 O3 形貌及 XRD 图谱

Fig. 3　 Yb2 O3
 morphology

 

and
 

XRD
 

patterns

粉末与水搅拌均匀后,向混合物中加入 1% 的

PVA 胶水,PVA 加入的时间应在 Yb2O3 与 SiO2

粉体球磨混合均匀后,以防止形成大量单一粉体

的团聚体而不利于后续的固相反应。 粉末,磨

球、水、PVA 的添加比例如表 1 所示,球磨 24
 

h
之后,将得到的浆料用于喷雾干燥。

喷雾造粒就是将球磨好的浆料用机械泵抽

入雾化喷枪,经过喷枪将浆料喷出后雾化成球形

小液滴,球形小液滴经干燥塔干燥之后便会形成

球形喂料。 文中采用上海雅程仪器设备有限公

司 YC-018 型喷雾干燥机,喷雾造粒参数如表 2
所示。

表 1　 球磨制浆参数

Table
 

1　 Ball
 

milling
 

pulping
 

parameters

Parameter Value
Stoichiometric

 

ratio
 

of
 

Yb2 O3
 and

 

SiO2 1 ∶1

Water
 

to
 

material
 

ratio 2 ∶1

Ball
 

material
 

ratio 1 ∶1

PVA
 

to
 

material
 

quality
 

ratio 1 ∶100

Ball
 

milling
 

time / h 24

011
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表 2　 喷雾造粒参数

Table
 

2　 Spraying
 

granulation
 

parameters

Parameter Value
Inlet

 

temperature / ℃ 250
Outlet

 

temperature / ℃ 130
Peristaltic

 

pump
 

rate /
 

(r / min) 45~ 55
 

Needle
 

speed / min 15

　 　 为了解粉体喂料在加热过程中发生的反应,
更好的制定粉体喂料固相反应工艺,对喷雾干燥

后的 Yb2O3 +SiO2 喂料进行差热-热重分析。 试验

仪器为 STA449F3 型 TG / DSC 同步热分析仪。 测

试时采用氧化铝坩埚装粉,由于反应物都为氧化

物,Yb2O3 +SiO2 喂料测试气氛为空气,测试温度范

围均为室温至 1450
 

℃,升温速率为 10
 

℃ / min。
将混合粉体置入高温空气中依制定好的工

艺曲线进行进行固相烧结,由于反应物均为氧化

物,因此使用普通的高温空气炉即可进行烧结,
设备采用德国 Nabertherm(1700

 

℃ )高温炉。
为了提升粉体喂料的性能,固相烧结后可以

对粉体进行等离子处理。 通常喷雾干燥后的粉

末相对来说流动性不是很好,球形度和致密度也

都较差,且球面粗糙,而经过等离子处理之后粉

末的球形度和表面光滑度得到了提高,致密度和

流动性也会明显提高。 文中使用的设备为 Metco
 

9
 

M 等离子喷涂系统,处理参数如表 3 所示。

表 3　 等离子处理采用的工艺参数

Table
 

3　 Process
 

parameters
 

used
 

in
 

plasma
 

treatment

Parameter Value
Flow

 

rate
 

of
 

primary
 

gas / (SCFH∗ ) 120
Flow

 

rate
 

of
 

carrier
 

gas / (SCFH) 50
Spray

 

current / A 500
Spray

 

voltage / V 50
Powder

 

giving
 

rate / (g·min-1 ) 40
Spraying

 

distance / cm 40
Spraying

 

speed / (mm·s-1 ) 30

1. 3　 粉体喂料的表征方法

采用 X-Pert3
 

Powedr 型 X 射线衍射仪对所

制粉体喂料及其涂层进行了物相分析,采用谢

乐公式计算平均晶粒尺寸。 测试扫描速度为

10° / min,步长为 0. 006
 

565°,扫描范围为 10° ~
90°仪器所采用的加速电压和加速电流分别为

40
 

kV 和 40
 

mA。

采用 QUANTA200 型扫描电镜观察了喂料的

显微组织形貌,应用 JEOL
 

2100F 型透射电子显

微镜观察了经过等离子处理过后粉体喂料的形

貌,观察用加速电压为 200
 

kV, 线分辨率为

0. 14
 

nm,点分辨率为 0. 23
 

nm。
采用丹东百特 BT-301 型振实密度测试仪测

量了粉体喂料的松装密度和粉体的振实密度;采
用 LDBT-200 / FL4-1 型霍尔流量计测试了粉体

喂料的流动性,漏斗孔径为 5
 

mm。 所有测试重

复 3 次,取平均值。
采用丹东百特 Bettersize3000 粒度分布仪(测

量粉体粒径范围:
 

0. 01 ~ 3500
 

μm);测量时间:约
30

 

s (从开始测量到显示分析结果);样品量:
 

0. 01 ~ 5
 

g;分散液量:
 

约 200
 

mL(使用流动池)对
喂料粒度进行了粒度测试。

2　 结果与讨论

2. 1　 喷雾造粒后粉体物相与形貌

如图 4 为喷雾造粒粉体的物相分析结果,从
图中可看出粉体的物相为 Yb2O3 +SiO2,SiO2 为非

晶,衍射峰峰强较小且与 Yb2O3 衍射峰部分重

合, 通 过 谢 乐 公 式 计 算 其 平 均 晶 粒 尺 寸 为

26. 4
 

nm。

图 4　 喷雾造粒后 Yb2 O3 +SiO2 的 XRD 图谱

Fig. 4　 XRD
 

patterns
 

of
 

Yb2 O3 +SiO2
 after

 

spraying
 

granula-

tion

利用 SEM 观察喷雾造粒后粉体形貌如图 5
所示。 从喷雾造粒后 Yb2O3 +SiO2 的粉体形貌图

中可以看出造粒后的纳米粉末很好地团聚在了

一起,粉体粒径大致在十几微米到几十微米的范

围,整体上粉体颗粒球形度较好,表面较为光滑,
符合喷涂要求。
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图 5　 喷雾造粒后 Yb2 O3 +SiO2 的粉体形貌

Fig. 5 　 Yb2 O3 + SiO2
 powder

 

morphologies
 

after
 

spraying
 

granulation

2. 2　 TG-DSC 曲线的测定与固相反应工艺制定

对喷雾干燥后的 Yb2O3 +SiO2(1%PVA)混合

粉体测定其 TG-DSC 曲线如图 6 所示,从图中可

以看出在 420
 

℃ 附近有一微弱的吸热峰且粉末

失重约 1%,由聚乙烯醇(PVA)在 354. 86
 

℃以上

挥发可知第一个吸热峰及失重现象为聚乙烯醇

(PVA)挥发产生。 在 450 ~ 1000
 

℃ 温度区间内,
放热曲线平滑, 说明并无化学反应发生, 在

1050
 

℃附近有一明显的吸热峰,说明 Yb2O3 和

SiO2 在此温度附近开始大量反应。 在温度高于

1050
 

℃后,没有再出现明显的放热峰,但放热曲

线的斜率在不停变化,直至 1500
 

℃ 左右吸热速

率发生转折,转变停止。
根据纳米 Yb2O3 +SiO2 (含 1% PVA) 粉体的

TG-DSC 曲线制定了烧结工艺曲线,如图 7 所示。
设定了分别用 1080、1200、1300、1400 和 1500

 

℃
作为烧结温度,同时设置了保温时间为 2、4 和

6
 

h 作为对比,以研究烧结温度和保温时间对纳

图 6　 纳米 Yb2 O3 +SiO2(1%PVA)粉体 TG-DSC 曲线

Fig. 6 　 TG-DSC
 

curve
 

of
 

nano-Yb2 O3 + SiO2 ( 1% PVA )
 

powder

图 7　 纳米 Yb2 O3 +SiO2(1%PVA)粉体烧结工艺曲线

Fig. 7　 Sintering
 

process
 

curve
 

of
 

nano-Yb2 O3 + SiO2
 ( 1%

PVA)
 

powder

米 Yb2O3 +SiO2 固相反应产物的影响。 固相反应

中升温速率均为 10
 

℃ / min,冷却方式为随炉

冷却。

2. 3　 烧结温度对 Yb2SiO5 合成的影响

按照图 7 所示工艺曲线 1、2、3、4、5 以不同

温度在马弗炉中加热纳米 Yb2O3 +SiO2(1%PVA)
粉体。 图 8 所示为纳米 Yb2O3 +SiO2(1%PVA)在

不同温度保温 2
 

h 后产物 XRD 图谱,可以看出所

有温度下固相反应后的主要产物为 Yb2SiO5 但都

有不同含量的 Yb2O3 未反应完全而留有剩余,随
温度升高 Yb2O3 剩余量越来越少。

根据 XRD 图谱分析粉体各物相含量并计算

粉体平均晶粒尺寸,纳米 Yb2O3 + SiO2 粉体在

1080 和 1200
 

℃保温 2
 

h 后产物中 Yb2O3 含量较

多,占粉体总重量的 20%左右,产物平均晶粒尺

寸在 60 ~ 70
 

nm 之间,而在 1300、1400 和 1500
 

℃
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图 8　 纳米 Yb2 O3 +SiO2(1%PVA)在不同温度保温 2
 

h 后

产物 XRD 图谱

Fig. 8　 XRD
 

patterns
 

of
 

the
 

product
 

of
 

nano-Yb2 O3 + SiO2

(1%PVA)
 

after
 

holding
 

at
 

different
 

temperatures
 

for
 

2
 

h

保温 2
 

h 后产物中 Yb2O3 含量较 1080 和 1200
 

℃
分别大量减少至 7. 8%、6. 0%、5. 5%,粉体平均晶

粒尺寸也迅速变大,在 80 ~ 90
 

nm。 由此我们可

以得知随温度升高,固相反应后产物中 Yb2O3 含

量减少,在 1300
 

℃以后 Yb2O3 含量迅速下降,同
时产物平均晶粒尺寸变大, 但仍在纳米晶范

围内。

2. 4　 保温时间对 Yb2SiO5 合成的影响

为了提高产物 Yb2SiO5 纯度,在 1300、1400
和 1500

 

℃下延长保温时间至 4 和 6
 

h,研究保温

时间对 Yb2SiO5 合成的影响。 如图 9 所示为纳米

Yb2O3 + SiO2 ( 1% PVA ) 分 别 在 1300、 1400 和

1500
 

℃保温 2、4 和 6
 

h 后产物 XRD 图谱。

图 9　 纳米 Yb2 O3 +SiO2 在 1300、1400 和 1500
 

℃保温不同时间产物 XRD 图谱

Fig. 9　 XRD
 

patterns
 

of
 

nano-Yb2 O3 +SiO2
 products

 

incubated
 

at
 

1300,
 

1400
 

and
 

1500
 

℃
 

for
 

different
 

holding
 

time

　 　 根据 XRD 图谱分析粉体各物相含量并计

算粉体平均晶粒尺寸可以得知在 1300
 

℃ 随保

温时间增加,产物中 Yb2 O3 含量有所降低,在保

温时 间 由 2
 

h 延 长 至 4
 

h 后 Yb2 O3 含 量 为

6. 2%,在保温 6
 

h 后产物中 Yb2 O3 含量降低至

6. 0%,粉体平均晶粒尺寸随保温时间延长有一

定增加,最大已达到 91. 8
 

nm;在 1400
 

℃ 随保温

时间增加,产物中 Yb2 O3 含量继续降低,但降低

量很小,保温 2、4 和 6
 

h 后产物中 Yb2 O3 含量

分 别 为 6. 0%、 5. 8%、 5. 6%, 由 此 可 见 在

1400
 

℃下保温时间对产物物相影响不大,保温

6
 

h 后产物中 Yb2 O3 含量降低至 5. 6%,粉体平

均晶粒尺寸在 90
 

nm 左右;在 1500
 

℃ 保温 2、4
和 6

 

h 后产物中 Yb2 O3 含量均保持在 5. 5%不

变,且粉体的平均晶粒尺寸在 90
 

nm 左右,可以

认为这是一个比较明显的标志,说明在 1500
 

℃
下保温时间的延长对产物中 Yb2 O3 含量无明显

影响,应该通过考虑其他方法来尝试降低产物

中 Yb2 O3 含量。

2. 5　 添加 SiO2 对 Yb2SiO5 合成的影响

纳米 Yb2O3 +SiO2 在 1500
 

℃ 下保温 2、4 和

6
 

h 后产物中 Yb2O3 含量保持在 5. 5%不变,考虑

在喷雾干燥后的粉末中加入与剩余 Yb2O3 摩尔

比 1 ∶1的 SiO2 并球磨,尝试降低固相反应后产物

中剩余 Yb2O3 的含量。 如图 10 所示为纳米

Yb2O3 +SiO2( +SiO2 )在 1500
 

℃ 不同保温时间产

物 XRD 图谱。
根据 XRD 图谱分析粉体各物相含量并计

算粉体平均晶粒尺寸。 加入额外 SiO2 后在

1500
 

℃ 下保温 2、4 和 6
 

h 后产物中 Yb2 O3 含

量较未加入 SiO2 前有明显降低,在 1500
 

℃ 下

保温 4 和 6
 

h 后产物中 Yb2 O3 含量可降低至

1. 5%和 1. 4%,但在 1500
 

℃ 下保温 6
 

h 后粉
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图 10　 纳米 Yb2 O3 +SiO2( +SiO2 )在 1500
 

℃ 不同保温时

间产物 XRD 图谱

Fig. 10　 XRD
 

patterns
 

of
 

nano-Yb2 O3 + SiO2 ( + SiO2 )
 

at
 

1500
 

℃
 

for
 

different
 

holding
 

time

体平均晶粒尺寸为 91. 6
 

nm,其晶粒尺寸可能

在后续处理中容易突破纳米晶范围,且保温 4
和 6

 

h 后产物中 Yb2 O3 含量差别不大,从多方

面考虑故文中最终选用在喷雾造粒后的粉体

中加 入 过 量 SiO2 在 1500
 

℃ 保 温 4
 

h 合 成

Yb2 SiO5 。

2. 6　 等离子处理后粉体喂料的物相与形貌

如图 11 所示为对纳米 Yb2O3 +SiO2( +SiO2 )
在 1500

 

℃ 保温 4
 

h 后产物等离子处理前后的

XRD 图谱对比,标识 pt 为等离子处理后的喂料

XRD。

图 11　 纳米 Yb2 O3 +SiO2( +SiO2 )在 1500
 

℃ 保温 4
 

h 产

物等离子处理前后的 XRD 图谱

Fig. 11　 XRD
 

patterns
 

of
 

nano-Yb2 O3 +SiO2( +SiO2 )
 

prod-

uct
 

at
 

1500
 

℃
 

for
 

4
 

h
 

before
 

and
 

after
 

plasma
 

treatment

根据 XRD 图谱分析粉体各物相含量并计算

粉体平均晶粒尺寸,与等离子处理前的产物 XRD

图谱对比,在等离子处理后的产物 XRD 图谱中

已检测不到 Yb2O3 对应的衍射峰,XRD 产物分析

报告中 Yb2O3 相含量为 0%,并且粉体在经过等

离子处理后其平均晶粒尺寸变为 61. 1
 

nm。 由此

可以看出,等离子处理对粉体的物相有一定影

响,且等离子处理可以减小粉体的平均晶粒

尺寸。
如下表 4 为整个喂料制备探索过程汇总,标

识 pt 为等离子处理后的喂料,从表中可以看出随

着喂料制备工艺的不断优化所得的的产物中

Yb2O3 含量不断降低,证明努力方向是正确的,
由此最后确定的制备喂料工艺为在造粒后粉末

中加入额外 SiO2 后在 1500
 

℃保温 4
 

h 后等离子

处理。
利用 SEM 观察等离子处理前后粉体的表面

和截面形貌,如图 12 所示为 1500
 

℃ 保温 4
 

h 的

　 　 　
表 4　 纳米 Yb2O3+SiO2 在不同处理条件下产物分析

Table
 

4　 Product
 

analysis
 

of
 

nano-Yb2 O3 +SiO2
 under

 

differ-
ent

 

treatment
 

conditions

Solid
 

phase
 

reaction
 

conditions
Yb2 O3 / %

Average
 

grain
 

size(XS) / nm

1080
 

℃ ,2
 

h 20. 8 67. 4

1080
 

℃ ,4
 

h 14. 2 67. 9

1080
 

℃ ,6
 

h 13. 3 68. 5

1200
 

℃ ,2
 

h 18. 2 69. 4

1200
 

℃ ,4
 

h 12. 1 70. 1

1200
 

℃ ,6
 

h 10. 9 70. 9

1300
 

℃ ,2
 

h 7. 8 85. 2

1300
 

℃ ,4
 

h 6. 2 85. 8

1300
 

℃ ,6
 

h 6. 0 91. 8

1400
 

℃ ,2
 

h 6. 0 89. 5

1400
 

℃ ,4
 

h 5. 8 86. 4

1400
 

℃ ,6
 

h 5. 6 90. 5

1500
 

℃ ,2
 

h 5. 5 89. 9

1500
 

℃ ,4
 

h 5. 5 91. 6

1500
 

℃ ,6
 

h 5. 5 92. 2

1500
 

℃ ( +SiO2 ),2
 

h 2. 2 86. 4

1500
 

℃ ( +SiO2 ),4
 

h 1. 5 88. 7

1500
 

℃ ( +SiO2 ),6
 

h 1. 4 91. 6

1500
 

℃ ( +SiO2 ),4
 

h
 

pt 0 61. 1
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粉 末 在 等 离 子 处 理 前 后 的 表 面 形 貌。 从

图 12( a) 中可以看出,烧结后粉体的球形度较

差,粉体表面非常粗糙,呈毛刺状,光滑度较差,
这样的粉体通常流动性比较差。 从图 12( b)中

可以看出经过等离子处理后粉体的球形度非常

好,粉体的表面光滑度大大提高,这样的粉体通

常流动性较好,这说明等离子处理能极大地提

升粉体球形度和表面光滑度,从而大大提升粉

体的流动性。 如图 13 所示为 1500
 

℃ 保温 4
 

h
的粉末在等离子处理前后的截面形貌。 等离子

处理可以增加粉体的致密度,提高粉体的喷涂

性能。

图 12　 喂料的表面形貌

Fig. 12　 Feedstock
 

surface
 

morphologies

　 　 与微米结构涂层相比,纳米结构涂层通常

具有更高的结合强度、断裂韧性和热导率,要想

获得纳米结构的涂层,首先要获得纳米结构的

喷涂喂料,试验中观察了所制备喂料在透射电

子显微镜下的形貌,图 14 为粉体喂料 TEM 分

析的结果。 从图中可以看出所得喂料的晶粒尺

寸都在 100
 

nm 以下,尺寸大约分布在 30
 

nm 到

70
 

nm 之间,这与之前由 XRD 图谱计算的平均

晶粒尺寸结果结果吻合,喂料的微观结构为纳

米晶。

2. 7　 粉体喂料的性能表征

表 5 所示为试验制得的喷涂粉体喂料的粒

度、流动性、振实密度和松装密度等性能测试数

据。 从表中可以看出,喂料的平均粒径为 40
 

μm
左右,适合大气等离子喷涂,同时 D50 与 D90 相

差不大,说明粉末的粒度较均匀,符合预期要求;
而振实密度、松装密度数值较大,说明经过等离

子处理后的粉体非常致密,同时喂料流动性也非

常好达到了 166. 67
 

g / min,说明制备的粉体喂料

适合等离子喷涂。
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图 13　 喂料的截面形貌

Fig. 13　 Cross-section
 

morphologies
 

of
 

feedstock
 

图 14　 喂料等离子处理后的 TEM 形貌

Fig. 14　 TEM
 

morphologies
 

of
 

feedstock
  

after
 

plasma
 

treatment

表 5　 喷涂喂料的密度、流动性和粒度等分布

Table
 

5　 Density,
 

flowability
 

and
 

particle
 

size
 

distribution
 

of
 

feedstock

Parameter Value
Feedstock Yb2 SiO5

Tap
 

density / (g·cm-3 ) 5. 59
Bulk

 

density / (g·cm-3 ) 5. 20
Flowability / (g·min-1 ) 166. 67

D10 / μm 16. 14
D50 / μm 40. 86
D90 / μm 63. 48

　 注:D50 是指有 50%的颗粒尺寸不大于该值,D10 和

D90 类似。

3　 结　 论

经球磨制浆、喷雾干燥和固相烧结得到的粉

体喂料颗粒球形度良好,粒径符合等离子喷涂

要求。 1500
 

℃烧结 2 至 6
 

h,获得的 Yb2SiO5 喂

料中残留 5. 5% 的 Yb2O3; 额外加入与残留的

Yb2O3 摩尔比 1 ∶1的 SiO2 在 1500
 

℃烧结 4
 

h 后,
喂料中残留 1. 5%的 Yb2O3,再经等离子处理后喂

料中已无 Yb2O3 残留,且粉体平均晶粒尺寸为

61. 1
 

nm。
所制备的粉体喂料具有纳米结构,喂料松装

密度为 5. 20
 

g / cm3,振实密度为 5. 59
 

g / cm3,流
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动性为 166. 67
 

g / min,具有良好的可喷涂性能。
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