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薄膜热电偶热氧化可靠性及结构优化

王一丹，孙宇锋*，雷东阳，薛雨晴
(北京航空航天大学 可靠性与系统工程学院，北京 100191)

摘　　　要：航空发动机涡轮叶片处于发动机温度最高的部位，将薄膜材料制备于待测物表面

形成热电偶传感器，可及时有效的对涡轮叶片进行测温。薄膜热电偶多层膜间的热氧化界面扩散失

效是导致薄膜可靠性不高的主要原因之一，基于 Fick 第二定律提出多层膜扩散可靠性模型，定量描

述薄膜热电偶扩散失效机理，通过仿真计算，结合粒子群算法，以薄膜寿命最大为目标，寻优得到

各膜层对应的最佳结构，为结构工艺上提高薄膜热电偶寿命的研究提供了一定的借鉴。

关　键　词：薄膜热电偶；界面扩散；可靠性；粒子群；优化仿真

中图分类号：V23；TB114.3
文献标志码：A　　　　文章编号：1001-5965（2023）04-0943-06

 
 

薄膜热电偶传感器是具有广阔前景的动态测

温组件，在燃气涡轮测温、航空航天器外表面测温

和切削刀具测温等领域中具有重要的意义 [1-2]。其

具有长度长、宽度窄、厚度薄的特点。在航空涡轮

发动机测温方面，薄膜热电偶传感器的使用可以避

免在涡轮叶片上开槽加工，降低了测温组件对叶片

的结构强度和气动外形的影响，具有响应时间短、

测量精度高、热残留小的优势[3]。

近年来，对于高可靠薄膜热电偶的工艺制备成

为国内外专家学者的研究热点。20世纪 70年代，

美国的惠普公司率先将薄膜热电偶传感器制备在

汽轮机一级叶片上用于测量温度。2011年，大连理

工大学崔云先 [4] 研究了 K型薄膜热电偶传感器的

尺寸效应与制备工艺，实现了其在切削刀具上能够

有效工作 10 h。2014年，高杨 [5] 对制备在镍基合金

上的 ZrO2、NiCrAl薄膜进行高温处理，利用 X射线

衍射、X射线光电子能谱分析和色散谱等手段分析

了不同时间、温度下涂层间的扩散情况，建立了退

化模型，并探究了 Al2O3 扩散障层对 Al2O3 扩散的

阻挡效果。崔云先等[6] 研究出一种制备高致密、高

绝缘性能的 Al2O3 薄膜的方法，绝缘性可达兆欧级

别。汪若兰 [3] 制备出可与异构件共形的柔性高温

薄膜热电偶传感器，研究了大气和氮气退火后的薄

膜电阻率，结果表明氮气退火后的薄膜电阻率较

小。杨柯 [7] 对薄膜制备工艺进行研究，结果表明，

氮气/大气退火处理能有效改善 In2O3/ITO薄膜热电

偶的热电稳定性。张瑶 [8] 确定了氧化铟锡（ITO）薄

膜性能最优的沉积条件，研究发现氮气热处理能更

好地改善 ITO薄膜的结晶性能。

薄膜热电偶传感器的结构是磁控溅射等技术

所形成复杂的微尺度薄膜复合体系，由于其尺寸

小、不易观察，且各层之间的失效关联性大，难以对

其进行系统的测量与分析，此外，其必须同时满足

高温防护与测试灵敏度等极端测试要求，在材料的

选择和薄膜尺寸的确定上都存在难度，从而加大了

多层薄膜可靠性研究的难度 [9]。现阶段，对薄膜可

靠性的研究主要分为失效物理（physics  of  failure，

POF）和系统可靠性 2个方向。

启发式智能优化算法涉及到自然和生物的一

系列智能研究，可以解决在工程实践中遇到的多
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维、复杂、难以优化解算的问题，其在薄膜领域应

用研究还非常少，简春菲等 [10] 采用蚁狮（ant  lion
optimizer，ALO）算法来优化支持向量机（support
vector machine，SVM）的惩罚因子和核函数，建立了

一种基于蚁狮算法优化支持向量机的模拟电路故

障诊断模型。王伟等[11] 通过粒子群优化算法，求解

了考虑车辆限速区间的危险品运输网络的双层规

划模型。赵鑫等[12] 利用粒子群优化算法，对多能互

补系统运行费用进行优化，得到了成本最低的设备

运行模式。

薄膜热电偶传感器的失效机理主要分为热氧

化失效和应力导致的断裂脱层失效，对断裂脱层失

效，薄膜厚度对裂纹的起始应变和密度有很大影

响 [13-16]，膜层间、膜层与基底间的热膨胀系数差异

导致的热应力容易引起脱层。而热氧化反应引起

的失效常常会导致电阻率和赛贝克系数等的变化，

且难以通过透镜进行微观观察，不易发现，是影响

产品寿命的关键因素 [7]。目前，薄膜产品热氧化的

工艺参数优化研究还处于初步阶段，与寿命相关的

结构设计研究不够深入，因此，本文研究立足于热

氧化失效，对多层膜结构的薄膜热电偶的热氧化界

面扩散失效机理进行探索，建立多层膜间的界面扩

散模型与薄膜失效模型，通过仿真分析验证，并以

薄膜寿命最大为目标，采用粒子群智能优化算法，

优化薄膜各层结构参数，为结构工艺上提高薄膜热

电偶寿命提供了一定的依据。

 1　薄膜热电偶界面扩散模型

 1.1　薄膜热电偶界面扩散失效机理

高温引起的原子扩散是热氧化失效的一种，常

温环境下，薄膜热电偶传感器的多层膜结构几乎不

会发生热氧化反应；但高温下，膜层内原子跃迁频

繁，极易发生热氧化反应，使得各膜层的功能性质、

结构强度等发生偏移，引起传感器测量误差，最终

导致传感器失效。采用扫描电子显微镜对 1 000 ℃
不同处理时长下的 Ta2O5 和 SiO2 膜层间的分界面

进行观测，如图 1所示。

由截面形貌可知，处理 1 h后的界面分层清晰，

扩散现象不明显；处理 3 h后的界面边缘有轻微地

扩散现象；处理 5 h后的界面趋于模糊，有明显的界

面扩散现象。

薄膜热电偶传感器的结构分为保护层、功能

层、绝缘层和过渡层。对保护层，界面扩散导致保

护层的理化性质发生改变，如隔热性、热膨胀系数

和熔点等。对功能层，其工作原理主要为赛贝克效

应，其中赛贝克系数与材料密切相关，界面扩散导

致功能层的成分发生入侵和变化，导致其测温参数

漂移，引起误差，以 ITO薄膜热电偶传感器为例，在

大气氛围下高温处理，大气氛围中的 O2 扩散进入

ITO薄膜占据薄膜中的氧空位，使载流子浓度降

低，最终，功能层的 ITO薄膜电阻率不断增加，导致

测量误差，最终引起传感器失效 [17]。对于绝缘层，

其作用主要是阻止电学信号向基底传输，界面扩散

导致功能层和基底的导电物质入侵绝缘层，使其性

能退化，电学信号流失，最终丧失绝缘效果。

 1.2　界面扩散模型

原子浓度梯度的差异会引起与时间相关的质

量运输现象，这种现象导致系统自由能大小降低，

系统趋于稳定。固体中的质量输运以扩散形式进

行，对于薄膜材料，其扩散规律与固体材料基本一

致，薄膜材料法向尺寸极小，原子数量较小，膜间的

浓度梯度很大，导致扩散进行迅速，视为非稳态扩

散，其基本理论为 Fick第二定律。常用的扩散第二

方程有高斯解、误差函数解、正弦解和指数解。其

中，误差函数解用于分析已知扩散界面两侧浓度分

布的情况，且不用考虑扩散过程中原子的数量。

α

恒温下，设当层 B深度为 x 处的 A物质浓度到

达 时，视为 x 上方被物质 A完全扩散，根据 Fick
第二定律，此时的扩散深度 x 可表示为

 

(a) 处理时长 1 h

(b) 处理时长 3 h

(c) 处理时长 5 h

图 1    Ta2O5 与 SiO2 的扩散界面

Fig. 1    Diffusion interface between Ta2O5 and SiO2
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x =
√

4D0e(−Q/kBT )terf−1(1−α) （1）

T (t)变温下，设温度为时间的函数 ，则有

dx=
√

D0e(−Q/kBT (t))erf−1(1−α)
(

1√
t
+

Q
kB
·
√

tT ′(t)
T 2(t)

)
dt

（2）

erf(x)

T ′(t)

式中：D0 为前置常数与成分、工艺有关；Q 为扩散

的激活能；kB 为玻尔兹曼常量；T 为绝对温度；

为误差函数；x 为扩散深度；t 为扩散时间； 为函

数 T（t）的一阶导数。

αi, j

以恒温下的扩散深度为基础，以大气氛围向传

感器扩散为例，在实际情况下，扩散还发生在基底

向传感器和薄膜热电偶传感器层内间的相互扩

散。对于 n 层薄膜传感器，设与其接触的大气氛围

编号为 1，层 1编号为 2，…，层 n 编号为 n+1，基底

结构为 n+2，薄膜热电偶传感器的层 n 厚度为 dn，扩

散系数 Di,j 表示编号为 i 的物质在编号为 j 的物质

中的扩散系数。ti,j 为编号为 i 的物质对编号 j 的物

质进行完全扩散所用时间， 以此类推。大气氛围

向下扩散，其完全扩散穿过层 i 的时刻为

t1,i+1 =

i∑
k=1

(dk)2(
2
√

D1,k+1erf−1
(
1−α1,k+1

))2 （3）

(t1,2, t1,3, · · · , t1,n+1)

根据式（3）得到各层被大气氛围完全扩散穿过

的时刻为 ，大气氛围向下扩散的深

度与时间关系可表示为

x1 =
√

4D1,i+2terf−1
(
1−α1,i+2

)
+

i∑
k=1

dk t1,i+1 < t ⩽ t1,i+2

（4）

 2　基于界面扩散的可靠性模型

薄膜产品的相关功能与有效厚度密切相关，扩

散使得薄膜有效厚度减少，导致薄膜产品的性能与

最初完好的状态产生偏差。

 2.1　各层可靠性模型

1） 保护层性能误差

x1
1

x2
k+1

dp

保护层被扩散示意图如图 2所示。设某时刻

大气氛围对保护层的扩散深度为 ，功能层的物质

对保护层扩散深度为 ，保护层初始厚度总和为

。上标中的 1和 2分别为向下扩散与向上扩散，

故保护层的剩余厚度可表示为

d
′

p = dp− x2
k+1− x1

1 （5）

故保护层的性能误差可表示为

δp (t) =
∣∣∣∣dp−d ′

p

dp

∣∣∣∣ = x1
1 + x2

k+1

dp
（6）

2） 功能层性能误差

∆T

功能层主要通过热电效应来实现对温度的测

量，当冷热端温差为 时，薄膜热电偶传感器输出

的热电势为

e = ∆T
∣∣∣∣Sb1

(
1− 9λ1

8dk

)
−Sb2

(
1− 9λ2

8dk

)∣∣∣∣ （7）

δf (t)

随着扩散的进行，功能层的有效厚度发生变

化，从而会引起热电势的变化，最终导致功能层的

测温参数发生漂移，因此，功能层的性能误差

可以表示为

δf (t) =
∣∣∣∣e′− e

e

∣∣∣∣ = ∣∣∣∣M1−M2− (S f1−S f2)
S f1−S f2

∣∣∣∣
Mi =

dk

8dk −9λi

(
8− 9λi

dk
′

)
S fi

d′k = dk − xpfi− xrfi i = 1,2

（8）

xpf

xrf

Sb S f

λ

式中：下标 1、2分别表示电极 1、2； 为电极上表

面被保护层扩散的厚度； 为下表面被绝缘层扩散

的厚度； 为薄膜材料的块体赛贝克系数； 为薄膜

电极的初始赛贝克系数； 为电极材料的平均自

由程。

3） 绝缘层性能误差

r′

d ′

u+1

d ′

m−v

绝缘层实现了对电信号的隔离作用，通过电阻

来实现对其性能的衡量。未发生扩散前，绝缘层的

电阻值 r 可表示为各分层的电阻值之和，扩散发生

后，各层厚度发生变化，电阻值发生变化为 。设绝

缘层共有 m 层，某一时刻绝缘层上表面被功能层自

上而下完全扩散了 u 层，第 u+1层被扩散的厚度为

，下表面被基底自下而上完全扩散了 v 层，且第

m−v 层被扩散的厚度为 ，此时绝缘层的性能误

差函数为

δr (t) =
∣∣∣∣ r′−r

r

∣∣∣∣ = [ρu+1

(
du+1−d

′

u+1

)
+ρu+2du+2+· · · +ρm−v

(
dm−v−d

′

m−v
)]/ m∑

k=1

ρkdk−1 （9）

 

大气氛围

剩余厚度=dp′保护层

功能层

图 2    保护层被扩散示意图

Fig. 2    Diagram of protective layer being diffused
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ρ r =
m∑

k=1

ρk
dk

s
式中： 为电阻率； ，s 为横截面积。

δ1、δ2、δ3

设保护层、功能层、绝缘层的性能许用偏差分

别为 ，则各层的寿命与可靠度可以表示为

tp = δp
−1(δ1)，Rp(t) = P

{
δp(t) < δ1

}
（10）

tf = δf
−1(δ2)，Rf(t) = P {δf(t) < δ2} （11）

tr = δr
−1(δ3)，Rr(t) = P {δr(t) < δ3} （12）

 2.2　薄膜热电偶传感器可靠性模型

ts

tf = tp+ ts

功能层是测温的主要部件，功能层失效则导致

整个薄膜传感器失效；绝缘层起到隔绝电信号的作

用，绝缘层失效，则有电信号通过功能层，影响正常

测温，因此，绝缘层失效也一定会导致整个薄膜传

感器失效。而对于保护层，保护层起到隔绝外部杂

质的作用，保护层失效，此时功能层的剩余寿命为

，随着时间的推移功能层或绝缘层发生失效才能

导致整个系统的失效，这种情况下，功能层的寿命

为 。

因此，薄膜热电偶传感器的寿命为

MTTF =
{

min(tf , tr)
min

(
tp+ ts, tr

) （13）

min(tf , tr) min(tp+ ts, tr)式中： 为保护层最后失效的情况；

为保护层最先失效的情况。

 3　粒子群优化算法

粒子群优化算法源于对鸟群捕食行为的研究，

其基本思想是：通过群体中个体之间的协作和信息

共享来找到问题的最优解。粒子模拟运动的鸟类，

具有 2个属性：速度和位置。在搜索空间内，每个

粒子代表所求问题的一个潜在解，每个粒子在搜索

空间中单独的搜寻最优解，记为当前个体极值，将

个体极值与整个粒子群里的其他粒子共享，得到当

前全局最优解，粒子群中的所有粒子根据自己找到

的当前个体极值和整个粒子群共享的当前全局最

优解，来调整自己的速度和位置，最终找到全局最

优解。

对于薄膜热电偶传感器而言，以各层厚度为粒

子建立一系列粒子群，以薄膜寿命最大为优化目

标，能够对薄膜热电偶的制备工艺提供一定的指导

参考。

结合界面扩散模型，适用于薄膜热电偶的粒子

群算法思路为：假设薄膜热电偶具有 n 层结构，则

此时粒子的运动状态为 n 维结构向量，其中下标

o 表示寻优的粒子编号，则粒子可以表示为{Xo = [xo1, xo2, xo3, · · · , xon]

Vo = [vo1,vo2,vo3, · · · ,von]
o = 1,2, · · · ,N （14）

Xo Vo式中： 为粒子位置向量； 为粒子速度向量。

在一定的搜索范围内，得到粒子的的个体极值

pbest和粒子群全局最优解 gbest，并通过式（15）不
断迭代更新位置：{Xk+1 = Xk +Vk

Vk+1 = ωVk + c1η1(pbestk −Xk)+ c2η2(gbestk −Xk)
（15）

c1 c2 ω ∈ [0,1]

η1 η2

式中： 和 为学习因子； 为惯性因子，其值

越大，全局寻优能力越强，局部寻优能力越弱，可以

采用线性递减权值策略来获得更好的寻优结果；

和 为随机数。

 4　仿真分析

采用保护层从上到下依次为 Al2O3、SiC、ZrB2、

Al2O3、 Ta2O5， 功 能 层 为 ITO、 In2O3， 绝 缘 层 为

Ta2O5、SiO2 的薄膜热电偶传感器结构，仿真结果如

图 3和图 4所示。图 3中，大气氛围向保护层扩散

的图线拐点表示扩散侵入保护层不同物质的时间，

交点表示在 31.93 h时，大气氛围和功能层物质在

保护层中相遇，此时功能层早已完全失效。扩散得

到各层膜平均寿命与仿真统计次数的关系如图 4
所示，可以看出，功能层寿命>绝缘层寿命>薄膜热

电偶寿命>保护层寿命，其中薄膜热电偶传感器的

寿命略高于保护层寿命。因此，在实际的制备过程
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图 3    保护层被扩散情况的仿真结果

Fig. 3    Simulation results of diffusion of protective layer
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中，应尽量考虑提高保护层的寿命。

为找到最佳寿命下对应的薄膜热电偶传感器

各层厚度参数，以能够为实际制备提供一定的参

考，采用以薄膜热电偶界面扩散模型为基础的粒子

群优化算法进行结构寻优，传感器共有 9层结构，

其中功能层物质并行存在可视为一层，因此，粒子

维度为 8维。在±30% 膜厚变化约束范围内，薄膜

热电偶传感器的最佳寿命分别约为 7.93 h，保护层

寿命为 7.4 h，功能层寿命为 110.7 h，绝缘层寿命为

31 h，最优结构如表 1所示。在实际工程中，引入粒

子群等优化算法可以为薄膜热电偶的工艺制备结

构参数确定提供一定指导。
 
 

表 1    各膜层结构优化结果

Table 1    Optimization results of each film structure

物质名称 初始膜厚D/m ±30%变化寻优结果/m

Al2O3 1×10−7 7×10−8

SiC 5×10−7 3.5×10−7

ZrB2 5×10−7 3.5×10−7

Al2O3 1×10−7 7×10−8

Ta2O5 2×10−6 2.6×10−6

ITO 5.5×10−7 7.15×10−7

In2O3 5.5×10−7 7.15×10−7

Ta2O5 2×10−6 2.6×10−6

SiO2 3×10−6 3.9×10−6

 

 5　结　论

1） 通过从薄膜热电偶传感器的界面扩散失效

机理入手，基于 Fick第二定律建立了薄膜热电偶传

感器多层膜并行扩散模型。

2） 以各层膜失效机理为基础，分别分析建立了

各层膜功能、性能误差模型及相对应的可靠性模

型，同时建立了薄膜热电偶传感器的系统可靠性模型。

3） 通过 MATLAB对模型进行可靠性仿真计

算，并基于界面扩散模型的粒子群优化算法对各层

膜层厚度进行寻优，得到各膜层对应的最佳结构，

为结构工艺上提高薄膜热电偶寿命的研究提供了

一定的方法借鉴。

本文研究立足于热氧化失效对薄膜热电偶结

构参数进行优化，后续研究工作应综合考虑其他失

效因素，如由热膨胀系数差异引起的热应力而导致

的脱层失效等，进而对薄膜热电偶结构进行综合

优化。
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Abstract： The  part  of  an  aero  engine  with  the  highest  temperature  is  the  turbine  blade.  The  film  material  is
prepared on the surface of the object to be measured to form a thermocouple sensor, which can timely and effectively
measure  the  temperature  of  the  turbine  blade.  The  diffusion  failure  of  the  thermal  oxidation  interface  between
multilayer films of thin film thermocoupleis one of the main reasons for the low reliability of thin film thermocouples.
One  of  the  main  causes  of  the  low  reliability  of  thin  film  thermocouples  is  the  diffusion  failure  of  the  thermal
oxidation interface between multilayer layers. Based on Fick's second law, this paper proposes a diffusion reliability
model  of  multilayer  film  to  quantitatively  describe  the  diffusion  failure  mechanism  of  thin  film  thermocouples.
Through simulation calculation and particle swarm optimization, the optimal structure of each layer is obtained with
the goal of maximizing the lifetime of thin-film, It provides a certain method reference for improving the lifetime of
thin film thermocouple in structure and technology.
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