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Abstract 
The adhesion of Pd and its alloy films on the substrate is an important factor affecting the stability 
and life of gas sensitive films. For Pd-Ag alloy thin film sensors, their service life is directly affected 
by the adhesion performance. In this paper, the Ta2O5 transition layer was grown on the ceramic 
substrate by magnetron sputtering, and then Pd-Ag alloy film was deposited on it. This method ef-
fectively strengthens the bonding between Pd-Ag alloy film and the substrate and improves the 
service life of the sensor. 
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摘  要 

钯及其合金膜在基体上的附着力是影响气敏薄膜稳定性和寿命的一个重要因素。对于钯–银合金薄膜传

感器，其使用寿命直接受到附着性能好坏的影响。本文先利用磁控溅射在陶瓷基体上生长一层Ta2O5过

渡层，然后再在其上沉积钯–银合金薄膜，有效地增强了钯–银合金薄膜与基底结合的牢固性，提高了

传感器的使用寿命。 
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1. 引言 

由于钯–银合金薄膜具有良好的透氢性能、耐高温及易加工成型的特点，所以常被用于氢气传感器

的制备，目前市场上钯–银合金氢气传感器主要有电化学型、电阻型和光纤型传感器[1]。从目前的研究

及使用状况来看，上述类型的钯–银合金氢气传感器普遍存在着使用寿命短、可靠性较差等问题[2]。 
为了解决以上问题，可以采用在多孔基底表面沉积金属合金薄膜的方法，控制薄膜层厚度，研发薄

膜制备的新手段和新工艺，从而进一步完善薄膜显微组织，提高传感器的使用寿命。对于钯–银合金传

感器，合金薄膜在基体上的附着力是影响气敏薄膜稳定性和寿命的一个重要因素，其使用寿命直接受到

附着性能好坏的影响。如果合金薄膜与基底表面的结合力较小，则钯–银合金薄膜在不同氢气浓度下，

经历吸氢、放氢的过程之后就会脱落[3]。为了提高薄膜的表面附着力，在排除了基底表面污染引起的表

面附着性不好的原因之后，本文采用在基体表面打底膜的方法，先利用磁控溅射在陶瓷基体上生长一层

Ta2O5 过渡层，然后再在其上沉积钯–银合金薄膜，此种方法能有效地提高钯–银合金薄膜与基底结合力

[4]。 

2. 实验方法 

本实验所用磁控溅射沉积系统为中国科学院沈阳科学仪器股份有限公司生产的 JGP-450B 型磁控溅

射仪。首先，在纯度为 99.9%的氧化铝陶瓷基底上用直流直接溅射沉积一组钯–银合金薄膜样品，沉积

时间 45 秒，靶材尺寸 φ60 × 3 mm；然后再制备第二组样品，先利用射频在陶瓷基底上溅射沉积一层 Ta2O5

过渡薄膜，沉积时间 20 秒，得到 Ta2O5 过渡层陶瓷样品，再利用直流溅射钯–银合金薄膜，溅射时间 45
秒，得到 Ta2O5过渡层的钯–银合金薄膜样品。对制备出的样品，利用清华大学材料中心实验室 JSM-6301F
场发射扫描电子显微镜观察其横断面及表面形貌，再用清华大学国家陶瓷实验中心研制并提供的附着力

测试装置测定钯–银合金薄膜的附着力。 

3. 实验结果与分析 

利用 JSM-6301F 场发射扫描电子显微镜观察陶瓷样品 Ta2O5 过渡层横断面及表面形貌，如图 1 和图

2 所示。 
通过对样品表面五氧化二钽横断面形貌的观察，可以看出在陶瓷基体表面有一层明显的过渡层，厚

度在 100 nm 左右，此过渡层厚度比较均匀。而由图 2 可以看出，陶瓷基底生长的五氧化二钽过渡层表面

较平整，大的凹凸缺陷较少，晶粒大小均匀，与基体之间连续过度变化，过渡层界线不明显，这种连续

过渡说明五氧化二钽与氧化铝陶瓷基底的附着性能很好，附着力很大，化学性质稳定。 
由钯–银合金膜与 Ta2O5 薄膜层的表面形貌图 3 及图 4 可以看出，钯–银合金膜与 Ta2O5 薄膜层的附

着性能也很好，其成分均匀，表层晶粒大小均匀，无明显杂质及孔洞。 
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Figure 1. Cross-sectional morphology of ceramic base with Ta2O5 transition layer 
图 1. 陶瓷基底生长 Ta2O5 过渡层横断面形貌 
 

 
Figure 2. Surface morphology of ceramic base with Ta2O5 transition layer 
图 2. 陶瓷基底生长 Ta2O5 过渡层表面形貌 

 

 
Figure 3. Surface energy spectra of Pd-Ag alloy film and Ta2O5 layer 
图 3. 钯–银合金膜与 Ta2O5 层的表面能谱图 
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Figure 4. Surface morphology of Pd-Ag alloy film and Ta2O5 layer 
图 4. 钯–银合金膜与 Ta2O5 层的表面形貌图 
 

为了检验溅射的钯–银合金薄膜的附着性能，常用的方法是采用压痕法[5] [6]。将制备好的钯–银合

金薄膜样品放置于压痕法附着力测试装置下进行试验。附着力的测试是将载荷将压头垂直压入薄膜表面，

移去压头来观察和测量钯–银合金薄膜表面压陷的形貌和大小，根据薄膜从氧化铝陶瓷基底上剥落时载

荷的大小和薄膜剥落的面积表征薄膜的附着力。 
附着力的计算公式为： 

2 2

aPF k
r a

=
−

 

该公式中，F 是附着力，单位 N；P 是垂直于压痕边缘力，可以视为基底的压痕硬度，对于氧化铝陶瓷

来讲 P = 4 × 10−5 N/cm2；a 是硬球与表面的接触半径；r 是硬球半径；k 是一个与附着力实验装置的材

料结构有关的常数。 
试验结果表明，对于无 Ta2O5 过渡层的钯–银合金薄膜样品，在 10 g 载荷作用下，钯–银合金薄膜

表面出现小裂纹，加 25 g 砝码时出现明显裂纹，如图 5 方框标记处所示，这说明钯–银合金薄膜与陶瓷

基体的附着性均不理想。而有 Ta2O5 过渡层的钯–银合金薄膜样品在 10 g 及 25 g 载荷作用下，薄膜表面

不出现裂纹，也没出现薄膜剥落现象，薄膜附着性能得到明显提高，通过金相显微镜(型号 METAM LV)
观察薄膜形貌良好完整，如图 6 所示。 
 

      
(a) 低倍照片                                            (b) 高倍照片 

Figure 5. Metallographic photos of defect sample 
图 5. 缺陷样品金相显微镜照片 
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(a) 低倍照片                                       (b) 高倍照片 

Figure 6. Metallographic photo of Ta2O5 and Pd-Ag alloy film sample 
图 6. Ta2O5 钯–银合金膜样品金相显微镜照片 

 
理论分析认为，Ta2O5 与 Al2O3 在界面上发生了化学反应形成了化学键，Ta2O5 镀膜到陶瓷基底上后

很难剥落。同时由于陶瓷基底表面形成了一层氧化物过渡层，减小了陶瓷表面粗糙度，而且氧化层与陶

瓷基底之间是连续过度变化，过渡层界线不明显，这就增强了上层合金薄膜和基底的结合力，使得钯–

银合金膜与其之间也具有非常优良的附着性能，提高了传感器的使用寿命，该层薄膜是制备钯–银合金

氢气传感器的关键之一。如图 7、图 8 是不同传感器性能测试曲线，图 7 是无 Ta2O5 过渡层钯–银合金样

品性能测试曲线，其氢气浓度响应缓慢且不稳定；而图 8 是有 Ta2O5 过渡层的钯–银合金样品测试曲线，

可以看出经过多次循环测试，其氢气浓度响应稳定，传感器使用寿命提高。 
 

 
Figure 7. Test curve of Pd-Ag alloy samples without Ta2O5 transition layer 
图 7. 无 Ta2O5 过渡层钯–银合金样品测试曲线 
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Figure 8. Test curve of Pd-Ag alloy samples with Ta2O5 transition layer 
图 8. 有 Ta2O5 过渡层的钯–银合金样品测试曲线 

4. 结论 

对于基于钯–银合金薄膜的氢气传感器而言，Ta2O5 膜层厚度应不大于 100 nm。因此先在氧化铝陶

瓷基底上溅射一层薄的 Ta2O5 膜，然后再溅射钯–银合金膜，这样基本解决了钯–银敏感膜在基底上的

附着性问题，大大增强了氢气传感器钯–银合金与基底的结合的牢固性，提高了传感器的使用寿命。 
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