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原位生成 Pr0.833Al11.833O19板状晶对 ZTA 陶瓷韧性的影响 
 

洪毓鸿，白明敏，常启兵，李秀英，刘  昆，汪永清 

(景德镇陶瓷大学材料科学与工程学院，江西 景德镇 333000) 
 

摘  要：利用固相法原位合成的 Pr0.833Al11.833O19板状晶以期提高氧化锆增韧氧化铝陶瓷[ZTA，15% (质量分数) ZrO2]的断裂

韧性。重点研究了 Pr6O11 的掺杂量和烧结制度对 ZTA 陶瓷微观结构和力学性能的影响。结果表明：当 Pr6O11掺杂量≥1.0 %

时，依次在 600 ℃保温 4 h、800 ℃保温 1 h 和 1 600 ℃保温 2 h 烧结，可以原位生成板状 Pr0.833Al11.833O19晶体。在优化的制备

条件下，可得到平均长径比为 11.76、均匀分布在Al2O3晶界处的Pr0.833Al11.833O19板状晶，使ZTA的断裂韧性达到 6.37 MPa·m1/2，

比 ZTA 提升了 88%，增韧效果良好。 
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Effect of In-situ Formed Pr0.833Al11.833O19 on Fracture Toughness of ZTA Ceramics 
 

HONG Yuhong, BAI Mingmin, CHANG Qibing, LI Xiuying, LIU Kun, WANG Yongqing 

(School of Materials Science and Engineering, Jingdezhen Ceramic Institute, Jingdezhen 333000, Jiangxi, China) 

 

Abstract: The fracture toughness of zirconia toughened alumina (ZTA, 15% ZrO2 in mass fraction) ceramics was improved via the 

addition of plate-like Pr0.833Al11.833O19 crystals prepared by in-situ solid-state reaction. The effects of Pr6O11 dopant content and 

sintering system on the microstructure and mechanical properties of ZTA ceramics were investigated. The results show that the 

plate-like Pr0.833Al11.833O19 crystals can be in-situ prepared at Pr6O11 doping content of >1.0% (mass fraction) and by heat preservation at 

600  for 4℃  h, 800  for 1℃  h and 1 600  for 2℃  h, respectively. The ZTA ceramic with the plate-like crystals at an average aspect ratio 

of 11.76 uniformly distribute at Al2O3 grain boundary  has the fracture toughness of 6.37 MPa·m1/2, which is increased by 88%, 

compared to the ZTA ceramic without the plate-like crystals. 
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氧化铝陶瓷因硬度高，耐腐蚀性、抗氧化性和

化学稳定性强，成为最常用的氧化物工业陶瓷。然

其断裂韧性较低，限制了它在结构陶瓷方面的应用。

为改善其断裂韧性，向氧化铝基体中引入晶须、纤

维或板状晶等第二相，通过控制其含量和长径比可

达到补强增韧的效果[1–3]。然而，通过球磨或超声分

散的方式引入第二相存在对健康危害严重、分散均

匀性差以及烧结致密困难等问题。通过原位反应生

成高长径比的增强体作为一种成本更低、安全性更

好的替代方案，吸引了人们的广泛关注[4–6]。 

具有层状 β-Al2O3 结构的铝酸盐化合物 (如

SrAl12O19
[7])或具有磁铅石结构的铝酸盐化合物

(LaAl11O18
[8]、LnMgAl11O19

[9]，Ln=La, Pr, Nd, Sm, Eu, 

Gd)，由于其生长动力学的各向异性，垂直于晶体学

c 轴的离子扩散被强烈抑制，使其具有独特的板状

形貌，而常用于原位增韧 Al2O3 陶瓷。An 等[10]研究 
 

收稿日期：2020–10–30。    修订日期：2020–11–29。 

基金项目：国家重点研发计划(2018YFC1903406)；江西省教育厅科学

技术研究项目(GJJ190735)；江西省自然科学基金资助项目

(20202BABL204020)资助。 

第一作者：洪毓鸿(1992—)，女，博士研究生。 

通信作者：汪永清(1966—)，男，博士，教授。 

 

Received date: 2020–10–30.    Revised date: 2020–11–29. 

First author: HONG Yuhong (1992–), female, Doctoral candidate. 

E-mail: hyh9216@126.com 

Correspondent author: WANG Yongqing (1966–), male, Ph.D., Professor. 

E-mail: wyq8248g@126.com 
 
 



第 49 卷第 4 期 洪毓鸿 等：原位生成 Pr0.833Al11.833O19板状晶对 ZTA 陶瓷韧性的影响 · 693 · 

 

  

了 Al2O3-CaAl12O19 体系中的原位增韧，结果表明 

CaAl12O19 板状晶导致了裂纹偏转和裂纹桥接等

能量耗散过程，随着板状晶长径比的增加，裂纹

扩展阻力增加。Chen 等[11]采用压滤、冷等静压、

1550~1650 ℃常压烧结，以不同的六铝酸盐

(LaAl11O18、LaMgAl11O19、SrAl12O19、Mg2NaAl15O25)

为第二相，制得了断裂韧性比单相 Al2O3 高 50%

的氧化铝基复合陶瓷。稀土与氧化铝也可以生成

板状 LnAl11O18
[12]，并用于氧化铝陶瓷增韧，如

LaAl11O18
[13] 、CeAl11O18

[14] 、NdAl11O18
[15] 。根据

Pr6O11-Al2O3二元系统相图[16]，Pr6O11与 Al2O3 存在

多个固相产物，只有 Pr0.833Al11.833O19具有板状结构。

但是该晶体合成相对困难，目前对 Pr0.833Al11.833O19

的研究仅限于晶体结构测定[16]及通过提拉法形成

PrAlO3-Pr0.833Al11.833O19 共晶制备可调谐激光器[17]。

Pr0.833Al11.833O19 板状晶用于陶瓷增韧鲜有报道。 

本工作研究了 Pr6O11 掺杂量和烧结制度对

Pr0.833Al11.833O19 板状晶生长的影响，进而讨论了板

状晶对 ZTA 陶瓷显微结构和力学性能的影响。 

1  实验 

1.1  原料 

氧化铝(Al2O3，D50=0.16 μm，纯度 99.99%)、氧

化锆(3Y-ZrO2，D50=0.36 μm，纯度>99.5%)、氧化镨

(Pr6O11，纯度 99.9%)。 

1.2 样品制备 

将氧化铝与氧化锆按照质量比为 85:15 进行配

比，用适量去离子水配制成浆料。分别称取 0.5%、 

1.0%、1.5% [
6 11 2 3 2Pr O Al O ZrO( / ( )) 100%m m m  ]预烧 

过的 Pr6O11，溶解在适量稀硝酸中。将硝酸镨溶液

加入 ZTA 浆料中进行球磨混合。球磨混合后的浆料

在 80 ℃干燥 12 h。造粒后，在 20 MPa 下压制成型，

再于 210 MPa 下冷等静压 2 min，制备出 5 mm×     

7 mm×40 mm 的生坯。将生坯放入常规高温电炉中，

采用表 1 所示的烧结制度进行烧结。 

1.3  样品表征 

采用D8-Advance型 X射线衍射仪，使用Cu-Kα

辐射源，以 0.02° (2θ)的步距和 2 (°)/min 的扫描速

率，在 15°~75°范围内对烧结样品进行了物相鉴定。

通过 GASA 软件，利用 Rieveld 方法进行结构精修。

根据 ASTM B311 标准，基于 Archimedes 法，以去

离子水为浸泡介质，测定了复合材料的体积密度。

相对密度的计算方法是将体积密度除以复合材料的

理论密度，Al2O3、ZrO2 和 Pr0.833Al11.833O19 的理论密

度分别为 3.98、6.10 g/cm3 和 4.18 g/cm3 (数据来自

“ICSD 无机晶体结构数据库”)。采用 SU-8010 型场

发射扫描电子显微镜(FE-SEM)对陶瓷材料的断面

进行显微结构观察，并配合 JED-2300T 型能谱仪

(EDS)对元素分布进行标测。在测试前，用 400#、

800#和 1 200#砂纸和 3 μm 的金刚石膏对烧结体进行

抛光处理。利用 Image pro plus 软件，采用线性截距

法，在未经任何修正的情况下，定量测定了 Al2O3

的平均晶粒尺寸，并在扫描电子显微镜照片上直接

测量了 Pr0.833Al11.833O19 相的长径比。这些测量是在

每个样品的 4 个不同的随机区域进行的，其中至少

包括 500 个晶粒。 
 

表 1  不同 Pr6O11含量样品的烧结制度 
Table 1  Sintering schedule of samples doped with different 

concentration of Pr6O11 

Sample w/%
Holding time/h 

Stage I (600 ℃) Stage II(800 ℃) Stage III (1 600 ℃)

0Pr-ZTA 0.0 4 1 2 

0.5Pr-ZTA 0.5 4 1 2 

1Pr-ZTA 1.0 4 1 2 

1.5Pr-ZTA 1.5 4 1 2 

1Pr-ZTA-2 1.0 6 1 2 

1Pr-ZTA-3 1.0 8 1 2 

1Pr-ZTA-4 1.0 12 1 2 

1Pr-ZTA-5 1.0 4 3 2 

w—Mass fraction. 
 

采用三点弯曲法，用 WOW-20 型电子万能试验

机以跨度 30 mm，十字头速度率为 0.5 mm/min，对

4 mm×3 mm×32 mm 试样进行弯曲强度(σ)测试。每

个试样用金刚石膏(3 μm)抛光，边缘倒角(约 45°)。

样品抗弯强度由下式给出： 

2

3

2

FL

bh
   (1) 

式中：σ为抗弯强度(MPa)；F 为断裂载荷(N)；b 为

试样宽度(mm)；h 为试样厚度(mm)；L 为跨距(mm)。 

根据 GB/T 23806—2009 单边预裂纹梁(SEPB)

法，对尺寸为 3 mm×4 mm×32 mm 的试样进行断裂

韧性试验。在垂直于受拉面中部引入一个切口深度

a 相对长度为 a/W≈0.4 的尖锐 V 形切口，以获得用

于断裂韧性评估的单边 V 形切口梁(SENB)结构。对

每种材料共 5 个试样进行测试，结果为平均值。三

点弯曲受力下，KIc值的计算公式： 
6 1/2

max 0
Ic 3/2 3/2

10 3 ( / )
[ ]
2 (1 / )

P S a W
K Y

B W a W

   
  

   
 (2) 
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其中： 

21.99 1 [2.15 3.93 2.7( ) ]

1 2

a
Y Y

W
a a a a

W W W W
a

W

   
 
                
     

   
 

(3) 

式中：Pmax 为断裂时的临界荷载；S0 为跨距；a 为

切口深度，B 为样品横截面宽度(3 mm)；W 为样品

横截面长度(4 mm)；Y 为基于 a/W 的无量纲因子。 

2  结果与讨论 

2.1  Pr6O11 掺杂量对 ZTA 复合陶瓷物相组成、微

观结构及力学性能的影响 

依次在 600 ℃保温 4 h、800 ℃保温 1 h、1 600 ℃

保温 2 h 烧结后制备的样品 nPr-ZTA (n=0.0、0.5%、

1.0%、1.5%) XRD 谱如图 1 所示。由图 1 可见，所

得样品的主晶相均为 Al2O3 (JCPDS，97-005-2024)

和 t-ZrO2 (JCPDS，97-007-9197)，未发现 Pr6O11 与

ZrO2 反应形成物质的衍射峰，说明在 1 600 ℃的烧

结温度下，加入 0.5%~1.5% Pr6O11仅与 Al2O3发生

固相反应，而未与 ZrO2 发生化学反应。在样品

0Pr-ZTA、0.5Pr-ZTA 和 1Pr-ZTA 中检测到少量

m-ZrO2 相(JCPDS，97-008-9426)，是由于分散良好

的氧化铝晶粒通过高弹性模量以及热膨胀系数差异 

(
2 3Al O =8.9×106/℃–1，

2ZrO =11.1×106/℃–1)[18]，在 

烧结后的冷却过程中产生热应力从而抑制 t-ZrO2向

m-ZrO2 转变，只有表面极少量 t-ZrO2 由于基体约束

力不足而转变为 m-ZrO2
[19–20]。当 Pr6O11 掺杂量为

1.5%时，Pr3+在氧化锆晶界形成具有氧空位的强阳

离子缺陷簇[21]，对 t-ZrO2 具有显著的稳定作用，因

此氧化锆仅以 t-ZrO2 相存在。这种稳定作用亦曾被

Zhang 等[22]在其制备的 0.4%La2O3
 (摩尔分数)掺杂

2Y-TZP/20%Al2O3
 (质量分数)陶瓷中观察到。在

0.5Pr-ZTA 样品中，未检测到与 Pr 相关的衍射峰，

推测 Pr 元素存在于玻璃相中或者存在于低于检测

限的晶相中[23]。在样品 1Pr-ZTA 和 1.5Pr-ZTA 中检

测到 Pr0.833Al11.833O19 相(JCPDS，97-007-4317)的衍

射峰，衍射峰强度随 Pr6O11 掺杂量的增加而增强。 

样品 nPr-ZTA (n=0.0、0.5%、1.0%、1.5%)的机

械性能与 Pr6O11 掺杂量关系曲线如图 2a~图 2c 所

示。由图 2a可知，Pr6O11掺杂量为 0.5%~1.5%的ZTA

陶瓷的致密度均较未掺杂有明显增大，表明 Pr6O11 

 

图 1  不同 Pr6O11掺杂量样品的 XRD 谱 
Fig. 1  XRD patterns of samples doped with different contents 

of Pr6O11 

 

的掺入有利于促进 ZTA 陶瓷的致密化[24]。图 2b 数

据显示 0.5%、1.5%Pr6O11 掺杂使 ZTA 的强度降低。

样品0.5Pr-ZTA的强度由样品0Pr-ZTA时的683.9 MPa

降低至 629.1 MPa。样品 1Pr-ZTA 的强度最高，达

到 687.9 MPa。随着 Pr6O11掺杂量进一步增加，强度

降低。在图 2c 中观察到断裂韧性随着 Pr6O11 掺杂量

的增大而增大。样品 1.5Pr-ZTA 的断裂韧性最大，

达到 4.94 MPa·m1/2，与样品 0Pr-ZTA (3.38 MPa·m1/2)

相比，增加了 46%。这种变化趋势与添加 Y2O3、

Yb2O3、Er2O3、La2O3 等稀土氧化物增韧补强的 ZTA

基陶瓷的研究结果吻合良好[25–27]。 

样品 nPr-ZTA (n=0.0、0.5%、1.0%、1.5%)的微

观结构如图 3a~图 3d 所示。图 3e 为样品 nPr-ZTA 

(n=0.0、0.5%、1.0%、1.5%)中 Al2O3晶粒尺寸的频

率统计拟合曲线。图 4a~图 4d 是样品 1.5Pr-ZTA 的

元素 EDS 能谱。结合图 3a~图 3e 可知，随着 Pr6O11

掺杂量的增加，Al2O3 晶粒尺寸逐渐增大。在样品

0.5Pr-ZTA 的微观结构(图 3b)中未观察到板状晶生

成(与之前的 XRD 结果相符合)，Pr3+分布在氧化铝晶

界处，导致晶界结合能减弱，裂纹更倾向于沿晶界扩

展，强度由未掺杂时的 683.9 MPa 降低至 629.1 MPa，

但断裂韧性仍较样品 0Pr-ZTA 有所增加(图 2c)，这

是由于沿晶断裂的断裂路径更曲折，断裂表面积的

增加抵消了晶界内聚力的下降[28]。在样品 1Pr-ZTA

的微观结构中观察到板状晶(图 3c)，此时致密度最

高(图 2a)，气孔率最小。由于基体和板状晶之间的

弱界面结合有利于裂纹的偏转和桥接，导致裂纹扩

展路径增加，形成桥接这种断裂能量耗散机制，提

高了所制备陶瓷的断裂韧性(图 2c)和强度(图 2b)[29]。

随着 Pr6O11掺杂量进一步增加到 1.5%，有助于形成 
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(a) Densification                            (b) Flexural strength                        (c) Fracture toughness 

图 2  Pr6O11掺杂量对 ZTA 复合陶瓷机械性能的影响 
Fig. 2  Effect of Pr6O11 doping content on mechanical properties of ZTA composite ceramics 

     

(a) 0Pr-ZTA                                                 (b) 0.5Pr-ZTA 

     

(c) 1Pr-ZTA                                                 (d) 1.5Pr-ZTA 

 

(e) Grain size distributions 

图 3  不同 Pr6O11 掺杂量样品的 SEM 照片及 Al2O3晶粒尺寸分布 
Fig. 3  SEM images and grain size distributions of Al2O3 of the samples doped with different Pr6O11 contents 
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(a) EDS spectrum of point A in Fig. 3(d)                            (b) EDS maps for Pr in Fig. 3(d) 

     

(c) EDS maps for Al in Fig. 3(d)                                 (d) EDS maps for Zr in Fig. 3(d) 

图 4  样品 1.5Pr-ZTA 的 EDS 面扫描分布图 
Fig. 4  EDS photographs and element distribution mappings of 1.5Pr-ZTA 

 

长径比更大的细长板状晶并均匀分布在基体中。

EDS 图谱(图 4b)显示板状晶与未形成板状晶区域的

Pr元素分布明显不同，表 2为图 4a中晶粒A的 Pr:Al 

(摩尔分数比)为 2.769:41.358 (Pr0.792Al11.833Ox)接近

于 Pr0.833Al11.833O19 中的比例[20]，晶粒 B 的 Pr:Al 为

0.435:41.782，Pr 元素含量仅为板状晶处的 15.7%，

且主要分布在氧化铝的晶界处。同时在部分穿晶断

裂的 Al2O3 晶粒中观察到晶内气孔，这是由于在此掺

杂浓度下 Al2O3 晶界迁移速率过快，气体来不及排

除，导致致密度下降(图 2a)[30]，解理面表面能减小，

强度值降低(图 2b)。 
 

表 2  样品 1.5Pr-ZTA 在图 4a 中的 EDS 结果 
Table 2  EDS results of 1.5Pr-ZTA in Fig.4(a) 

Position 
x/% 

O Zr Al Pr 

A 52.619 3.254 41.358 2.769 

B 54.263 3.520 41.782 0.435 
x—Mole fraction. 
 

图 5b 为图 5a 样品 1.5Pr-ZTA 所选区域进一步

放大的微观形貌照片。由图 5b 可以看出，原位生长

的板状晶–基体界面紧密结合，表明两者烧结性能匹

配良好，这是将载荷从基体转移到增强板状晶所必

需的条件[31]。但是，板状晶–基体界面结合不能过

于牢固，否则不利于板状晶拔出。图 5b 为板状晶增

韧补强陶瓷的 3 种典型断裂方式，即板状晶拔出，

脱黏和断裂[32]。当板状晶的长度大于临界长度时，

一旦应力达到板状晶的断裂强度，就会发生断裂。

随后，将发生脱黏和板状晶拔出。板状晶的 3 种典

型断裂方式通过消耗大量的断裂能来阻碍裂纹的进

一步扩展[33–35]。 

2.2  保温制度对 ZTA 复合陶瓷物相组成、微观结

构及力学性能的的影响 

与传统的 Ln2O3、Al2O3 氧化物粉末混合固相反

应相比，使用分布均匀、晶粒细小的钙钛矿结构

LnAlO3 作为中间相，可以提高化学均匀性、减小扩

散距离，进而促进磁铅石结构 LnAl11O18 板状晶的生

成[34–35]。以 Pr(NO3)3·6H2O、Al2O3 通过中间产物

PrAlO3形成 Pr0.833Al11.883O19的途径由以下反应表示： 

Pr(NO3)3·6H2O
35 73℃ Pr(NO3)3·4H2O 
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73 104℃ Pr(NO3)3·2H2O
104 141℃  

Pr (NO3)3·H2O
141 291℃ Pr(NO3)3 

291 426℃ PrONO3
426 503℃ Pr6O11  (4)[36]

 

Pr6O11→Pr2O3+O2                     (5)[37]
 

Pr2O3+Al2O3→PrAlO3                 (6)[38] 

PrAlO3+Al2O3→Pr0.833Al11.833O19         (7)[16] 

 

(a) SEM image 

 

(b) High magnification of point A in Fig. 5(a) 

图 5  样品 1.5Pr-ZTA 的断面微观形貌照片 
Fig. 5  SEM images of the cross-section of 1.5Pr-ZTA 

 

图 6a 表明在 600 ℃对混合物进行 4 h 的热处理

后，样品只含 Al2O3和 Pr6O11晶相，此时的温度只能

将 Pr(NO3)3·6H2O 分解，还未形成中间相 PrAlO3
[36]。

经 700 ℃热处理 4 h，产物为 PrAlO3、Al2O3 与少量

Pr2O3 相的混合物。进一步将热处理温度提高到

800 ℃，可以看出 XRD 谱中仅有 PrAlO3 和 Al2O3

相的特征衍射峰。随着热处理温度由 900 ℃提高到

1 200 ℃，PrAlO3 和 Al2O3 相的特征衍射峰强度逐

渐增加。当热处理温度提高到 1 300 ℃时，XRD

谱中观察到 Pr0.833Al11.833O19 相的特征衍射峰。随

着热处理温度的进一步升高，PrAlO3 和 Al2O3 相

的特征衍射峰强度逐渐减弱，Pr0.833Al11.833O19 相

的特征衍射峰逐渐增强。在 1 600 ℃热处理 4 h 后，

XRD谱中仅观察到 Pr0.833Al11.833O19相。由 1 600 ℃

热处理 4 h 后样品谱的 Rietveld 精修结果(图 6b) 

Rwp=10.78%，Rp=7.78%可知，所得晶相与 PDF 标

准卡片具有良好的一致性。因此，根据 XRD 分析

结果，600 ℃、800 ℃分别是生成 Pr6O11、PrAlO3

的温度点。 

 

(a) XRD patterns 

 

(b) Rietveld refinement of the XRD pattern 

图 6  不同温度下煅烧样品的 XRD 谱及 1 600 ℃煅烧样品

XRD 谱的 Rietveld 精修结果 
Fig. 6  XRD patterns of samples calcined at different 

temperatures, Rietveld refinement of the XRD 
pattern of sample calcined at 1 600 ℃ 

 

保温制度与样品长径比、强度及断裂韧性的关

系如图 7a~图 7c 所示。由图 7a 可见，随着 600 ℃保

温时间的增加，原位生成板状晶的长径比先明显增

大后稍有降低，板状晶长径比的均匀性逐渐增大，

样品 1Pr-ZTA-4 的长径比较大且均匀性最好，为

11.76±1.92。对比样品 1Pr-ZTA-1 与 1Pr-ZTA-5 可以

发现：保持 600 ℃保温时间不变，将 800 ℃保温时

间由 1 h 延长至 3 h，板状晶长径比由 3.38±0.94 增
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加到 8.94±2.01。随着保温制度的变化，样品

1Pr-ZTA-n (n=1~5)的强度(图 6b)发生小幅度波动。 

图 7c 为 ZTA 陶瓷的断裂韧性与保温制度关系

曲线。随着在 600 ℃保温时间的增加，板状晶的长

径比和均匀性的增加对增韧起到良好的效果，样品

1Pr-ZTA-4 断裂韧性最高，达到 6.37 MPa·m1/2，比 

 

 

(a) Aspect ratio 

 

(b) Flexural strength 

 

(c) Fracture toughness 

图 7  烧结制度对 ZTA 复合陶瓷性能的影响 
Fig. 7  Effect of sintering schedule on properties of ZTA 

composite ceramics 

样品 1Pr-ZTA-1 增加了 39%，而延长在 800 ℃的保

温时间得到的样品 1Pr-ZTA-5 断裂韧性值略有降

低。这与倪新华等[39]的研究结果一致，增韧效果最

理想的板状晶长径比接近 13，当长径比过大时，裂

纹前缘扩展到板状晶时会发生穿晶断裂，从而减小

了因裂纹偏转及板状晶拔出而产生的断裂功，使断

裂韧性降低。将样品 1Pr-ZTA-4 与文献报道的使用

相同测试方法的 ZTA 基陶瓷的力学性能进行对比，

结果见表 3。由表 3 可知，样品 1Pr-ZTA-4 断裂韧

性值虽无突出优势，但强度明显高于文献报道的

ZTA基复合陶瓷，说明本研究制备的样品 1Pr-ZTA-4

的综合力学性能优良。 
 

表 3  ZTA 基体力学性能比较 
Table 3  Comparison of mechanical property of ZTA matrix 

Sample KIc/(MPa·m1/2) σ/MPa Literature sources

ZTA-Pr0.833Al11.833O19 6.37 637.86 This work 

ZTA-Ba-β-Al2O3 6.40 338.00 [6] 

ZTA-SrAl12O19 7.82 168.00 [40] 

ZTA-CAS 6.73 556.35 [41] 

ZTA-LaAl11O18 7.30 535.00 [42] 

 

图 8a~图 8e 为在不同保温制度下制备样品的

断面 SEM 照片。由图 8a~图 8d 可见，板状

Pr0.833Al11.833O19 晶粒均匀分布在 Al2O3晶界处。随着

在 600 ℃保温时间的增加，生成板状晶的数量增加，

长度由 2.06±0.41 μm (样品 1Pr-ZTA-1)增加到

7.78±0.45 μm (样品 1Pr-ZTA-4)，长径比(图 6a)由

3.39±0.94 增大到 11.76±1.92；对比图 8e 与图 8a~  

图 8d 可知，样品 1Pr-ZTA-5 中的板状晶长度虽较样

品 1Pr-ZTA-1 有所增加，但延长 800 ℃的保温时间，

导致厚度增加，长径比降低。图 8f 为 1Pr-ZTA-n 

(n=1~5)试样中 Al2O3 晶粒尺寸的频率统计拟合曲

线。由图 8f 可知，随着 600 ℃保温时间的增加，Al2O3

晶粒尺寸由 0.92 μm(样品 1Pr-ZTA-1)逐渐减小到

0.67 μm (样品 1Pr-ZTA-4)。这是由于烧结过程中原

位生成的板状晶 Pr0.833Al11.833O19 位于晶界处，通过

Zener 效应[43]阻止了基体中晶粒的生长。晶粒尺寸

与增强相的关系可从式(8)[44]获得： 

G=4r/3f                                (8) 

其中：G 为基体晶粒的尺寸；r 为增强颗粒的半径；

f 为增强相的体积分数。根据式(8)，第二相晶粒的

体积分数增加，导致基体晶粒尺寸减小，这与所得

结果一致。 

延长 600 ℃的保温时间有利于硝酸镨充分分解

为 Pr6O11，再升温至 800 ℃短时间保温，生成晶粒
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细小的 PrAlO3，通过原位固相反应生成板状晶

Pr0.833Al11.833O19，利用钉扎效应导致基体晶粒尺寸

减小，缩短 Pr3+扩散距离，有利于促进板状晶的生

长[45]。但当板状晶之间距离较近时，会形成截搭，

阻碍板状晶进一步生长，导致长径比降低。若

800 ℃保温时间过长，生成的 PrAlO3 晶粒较粗，增

加了 Pr3+扩散难度，导致板状晶数量减少，长径比

降低。 

     

(a) 1Pr-ZTA-1                                          (b) 1Pr-ZTA-2 

     

(c) 1Pr-ZTA-3                                          (d) 1Pr-ZTA-4 

     

      (e) 1Pr-ZTA-5                                          (f) Grain size distributions 

图 8  不同保温制度样品的 SEM 照片及不同保温制度样品中 Al2O3晶粒的尺寸分布 
Fig. 8  SEM images and grain size distribution of Al2O3 of the samples with different heat preservation schedule 

 

图 9b 为图 9a 样品 1Pr-ZTA-4 所选区域进一步

放大的微观形貌照。在以沿晶断裂为主的断面上，

可以观察到板状 Pr0.833Al11.833O19 晶粒在裂纹扩展过

程中起着阻碍作用，并对其扩展路径产生显著影

响。根据 Song 等[46]的研究，断裂韧度 KIc可以通过

式(9)表示： 
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Ic m s d pK K K K K                     (9) 

式中：Km为基体的断裂韧性；∆Ks、∆Kd 和∆Kp 分别

为相变、裂纹偏转和板状晶能量耗散的附加贡献。 

板状 Pr0.833Al11.833O19 晶粒倾向于分布在 Al2O3

晶界之间，当裂纹在扩展过程中遇到板状晶粒时，

考虑到 Al2O3 与板状晶之间的强界面结合导致界面

摩擦大，裂纹被迫偏离原来的扩展方向，必须将板

状晶解理或绕过板状晶才能继续扩展。板状晶解理

及裂纹偏转均消耗了裂纹扩展的驱动力，这导致断

裂韧性的增加[47]。另外，在板状晶中嵌入了一些纳

米 ZrO2 颗粒，由于两者热膨胀系数相近，界面结合

紧密，形成“晶内型纳米复合材料”[48]。当裂纹偏转

进入Pr0.833Al11.833O19晶粒内部扩展到纳米ZrO2晶粒

时，会发生裂纹偏转、ZrO2 晶粒拔出，甚至裂纹停

止扩展[49]。 

 

(a) SEM image 

 

(b) High magnification of point B in Fig. 9(a) 

图 9  样品 1Pr-ZTA-4 的断面微观形貌照片 
Fig. 9  SEM images of the cross-section of 1Pr-ZTA-4 

 

3  结论 

1) 当 Pr6O11掺杂量≥1.0%，依次在 600 ℃保温

4 h、800 ℃保温 1 h 和 1 600 ℃保温 2 h 烧结时，ZTA

陶瓷微观结构中开始观察到板状晶 Pr0.833Al11.833O19。

当进一步增加 Pr6O11 掺杂量，延长 600 ℃的保温时

间，更有利于板状晶 Pr0.833Al11.833O19的生成发育，

获得高长径比的板状晶。 

2) 通过板状晶拔出，脱黏和断裂，掺杂 ZTA

的断裂韧性达到 6.37 MPa·m1/2，与未掺杂 Pr6O11的

ZTA 陶瓷(3.38 MPa·m1/2)相比，增加了 88%。但由于

Pr6O11 对 Al2O3 烧结的促进作用，晶界迁移速率过

快，形成晶内气孔。 
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