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摘要：目的 为解决单一填料导电油墨导电性差、成本高和应用范围窄的问题，混合碳纳米管、石墨和

炭黑制备复合碳纳米导电油墨。将该油墨应用于压触式印刷电子器件开发，研究其在印刷电子器件中的

应用效能。方法 探究复合填料的质量分数配比与研磨时间对油墨方阻的影响，通过对比实验确定油墨

优选配方。基于优选油墨提出一种可实现多点位识别的压触式电子器件架构及交互模式。完成压触点位

识别功能的软硬件设计，结合丝网印刷工艺制造纸基编码电路，测试该油墨在纸基电路上的表面状态和

导电性，评估器件识别准确率与稳定性。结果 当碳纳米管、石墨和炭黑的质量分数分别为 4.1%、3.0%
和 10.2%时，油墨方阻达到 29 Ω/sq，纸基电路电阻范围是 4.02~12.95 kΩ。该器件能满足单击、双击的

压触需求，可实现对单一点位和组合点位 100%的识别准确率，在 1 000 次压力加载—卸载后能稳定工

作。结论 复合碳纳米油墨弥补了单一填料油墨的不足，有效提升了油墨的导电性。采用该油墨研制的

压触式印刷电子器件能实现对不同点位和模式压触信号的精准识别与正确语音交互。 
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ABSTRACT: The work aims to solve the problems of poor conductivity, high cost and narrow application range of single 
filler conductive ink, and prepare composite carbon nanocomposite conductive ink by mixing carbon nanotubes, graphite 
and carbon black, and apply the ink to the development of press-touch printed electronic devices, and study its application 
efficiency in printed electronics. The influence of mass fraction ratio and grinding time of composite fillers on the sheet 
resistance of ink was investigated, and the optimal formula of ink was determined by comparative experiment.Based on 
the preferred ink, an architecture and interaction mode of press-touch electronic device which could realize multi-point 
recognition was presented.The hardware and software design of the press contact recognition function was designed, and 
paper-based coding circuit was manufactured combined with screen printing technology, to test the surface state and 
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conductivity of the ink on the paper-based circuit, as well as the recognition accuracy and stability of the device.When the 
mass fraction of carbon nanotubes, graphite and carbon black was 4.1%, 3.0% and 10.2%, respectively, the sheet 
resistance of the ink reached 29 Ω/sq, and the resistance range of the paper-based circuit was 4.02~12.95 kΩ.The device 
could meet the pressure contact requirements of single click and double click, and can achieve 100% recognition accuracy 
of single point and combined point, and could work stably after 1 000 times of pressure loading and unloading.The 
preparation of carbon nanocomposite conductive ink makes up for the deficiency of the single filler ink and effectively 
improves the electrical conductivity of the ink. The press-touch printed electronic device developed with the ink can 
realize accurate recognition and correct voice interaction of different point and mode press-touch signals. 
KEY WORDS: carbon-based conductive inks; printed electronics; paper-based circuits; interaction 

伴随着新质生产力的长足发展，印刷电子技术[1]

作为一种依靠“印刷+电子”生产电子元器件的前沿技

术被大量运用于薄膜开关[2]、印刷传感器[3]和物联网[4]

等新兴领域。该技术将丝网印刷[5]、喷墨印刷[6]等传

统印刷方式和各类功能丰富的新型油墨[7-9]相结合，

极大地简化了器件的制造工艺，实现了生产成本的显

著下降。导电油墨是影响器件效能的关键要素[10]。当

前主流的碳基[11]和金属（银、铜）基[12]导电油墨分

别存在电阻率过大以及成本过高的问题。石墨烯、碳

纳米管等碳纳米材料 [13-15]因具备独特二维六边蜂巢

晶格结构，能促成炭黑和石墨等导电粒子的网状串

联，进而降低油墨的渗流阈值，显著提高油墨导电性，

但单一碳纳米管/石墨烯导电油墨因印刷适应性差[16]

而难以满足产业化需求。针对人们对印刷电子器件日

趋复杂的需求[17]，制备高导电性、低成本的复合导电

油墨和研发应用范围广、交互性强的印刷电子器件被

视为探索印刷电子未来发展方向的重要因素[18]。 
国内外诸多研究者针对高性能复合导电油墨及

其印刷电子器件的开发已产出诸多成果。Phillips 等[19]

发现当石墨和炭黑的比例为 2.6 1∶ 、导电油墨中总
的碳质量分数为 29.4%时，能获得 38.7~252.2 Ω/sq
的最佳方阻（厚度为 9.5 μm）。Santhiago 等[20]将结
合炭黑与醋酸纤维作为复合导电填料制备出了方阻
为 250 Ω/sq 的碳基油墨（厚度为 9 μm）。Hof 等[21]

通过在水中分散石墨纳米粒子制备出的导电油墨方
阻为 220 Ω/sq。Chen 等[22]使用碳纳米管与蜡制备出
了方阻为 200 Ω/sq 的固体油墨（厚度为 90 μm）。但
上述方法合成的碳基导电油墨电阻较大，不适合运用
在印刷电子器件中。目前，对印刷电子器件的研究主
要集中于导电材料性能的提升，针对印刷电子器件架
构设计与交互模式的研究相对较少。薄膜开关是一种
由面板、上电路、隔离层、下电路 4 部分组成的常规
印刷电子器件[23-24]，与传统机械开关相比，薄膜开关
是通过上下电路层的形变接触来传输信号，这种信号
传输方式稳定高效，但单一的开关功能已经无法满足
当前对印刷电子器件不断增多的交互应用需求。 

因此，本研究选取碳纳米管、石墨和炭黑作为核

心导电填料，与连接剂、分散剂和消泡剂等材料通过

高速分散搅拌与研磨制备得到了复合碳纳米导电油

墨。控制导电填料质量分数与研磨时间，探索复合碳

纳米导电油墨的优选配方。通过改良传统薄膜开关，

搭建一种基于导电油墨的压触式印刷电子器件架构

及交互模式。在完成器件软硬件设计的基础上，以普

通铜版纸为基底，将制备的优选导电油墨应用在纸基

编码电路上，测试油墨在纸质基材上的导电性和印刷

适应性。完成器件组装后，模拟测试了单击、双击等

不同压触方式下 8 种点位组合和 32 个独立点位的识

别准确率。 

1  实验 

1.1  材料与仪器 

主要材料：石墨，固体含碳量为 99.9%，青岛岩

海碳材料有限公司；炭黑，型号 BP2000，日本炭素

有限公司；碳纳米管，广州宏武材料科技有限公司；

水性丙烯酸树脂，固含量为（45±2）%，武汉鸥易光

电科技有限公司；分散剂，Sago-9720，斯涂源化学

（中国）有限公司；消泡剂，DC-68，武汉申试化工

有限公司；乙醇胺、甲酰胺，AR，国药集团化学试

剂有限公司；γ-缩水甘油醚氧丙基三甲氧基硅烷，

Degussa；去离子水，由超纯水器自制；铜版纸，克

重为 200 g，湖北京华彩印有限公司。 
主要仪器：JA2003A 电子天平，常州第二纺织仪

器厂有限公司；CM-4 四探针测试仪，深圳市森东宝

科技有限公司；D2010W 搅拌器，上海梅颖浦仪器仪

表制造有限公司；UPI–1–5T 超纯水器，四川优谱超

纯科技有限公司；FS-400D 高速分散机，杭州大卫科

教仪器有限公司；Keithley DMM7510 数字万用表，

泰克科技有限公司；FCA2000A 接触角测量仪，上海

艾飞思精密仪器有限公司，YS-4060D 丝网印刷机，

深圳市亿宝莱印刷设备有限公司；DZ-2BC 高温干燥

箱，天津市泰斯特仪器有限公司；Zeiss SIGMA 扫描

电镜仪（SEM），卡尔蔡司公司；Nova 35（80 W）激

光切割机，东莞市雷宇激光设备有限公司。 

1.2  复合碳纳米导电油墨制备 

以多壁碳纳米管（MWCHTs）、炭黑（CB）和石 
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墨（Gt）为导电填料，以去离子水为溶剂，以水性

丙烯酸树脂为连接剂，利用高速分散机和研磨机制

备出高导电性和印刷适应性的复合碳纳米导电油

墨。这是对陈云阳、廖宇等 [25-26]工作的延续。制备

流程如图 1 所示，以制备 300 g 导电油墨为例，分

别将 2.25 g 甲酰胺和乙醇胺依次加入 161 g 去离子

水中，在常温条件下加入 63 g 水性丙烯酸树脂后手

动搅拌 1 h 至全部树脂溶于去离子水中。按顺序在

溶剂中依次加入炭黑、石墨和碳纳米管等碳材料，

使用高速分散机将混合溶剂充分混合 1 h。加入 3 g
消泡剂和 15 g 分散剂，使用研磨机继续研磨 2 h 后

得到所需导电油墨。此外，继续研磨剩余油墨，每

隔 1 h 进行导电性测试。 
如表 1 所示，在确保总体碳质量分数不变的前提

下，控制 3 种填料的比例分别制备 6 组样品油墨。在保

证石墨质量分数为 10.2%的基础上控制油墨总体碳质量

分数为 17.3%，水性丙烯酸树脂质量分数为 21.4%，且

DC-68消泡剂和Sago-9270分散剂质量分数控制在 1%
和 5%，甲酰胺和乙醇胺的质量分数各为 0.75%。为

解决长时间分散研磨过程中存在的水分蒸发情况， 

在研磨过程中还需加入 20 g 去离子水。 

1.3  压触式印刷电子器件设计 

1.3.1  器件架构 

本研究以传统薄膜开关为参考，提出了一种基于

导电油墨的压触式印刷电子器件架构及交互模式。如

图 2 所示，区别于传统薄膜开关的 4 层固定结构，该

器件由可更换的纸质面板层、3 层纸基编码电路和拥

有多点位数据处理与反馈功能的印制电路板（PCB）

主控器组成。图 3 为人机完整的交互流程，纸质面板

层通过印刷不同的可视化图案将压触方式和点位区

域等信息进行视觉引导，面板层印刷的图案点位和编

码油墨点位一一对应，相互匹配。手指压触作用力透

过纸质面板层按压纸基编码电路时，上层编码油墨点

位向下变形，与下层电路油墨点位接触联通，纸基电

路将点位编码信息传输至主控器硬件模块进行分析

与处理。软件模块识别点位信息后，调用编码对应的

数字音频文件，驱动播放器开展实时音频交互。同时，

软件模块也规定了纸质面板层、压触油墨点位和数字

音频之间的交互映射逻辑。 

 

 
 

图 1  复合碳纳米导电油墨制备流程 
Fig.1 Preparation of carbon nanocomposite conductive ink preparation process 

 
表 1  1~6 组中各类导电填料在油墨中的质量分数和分散研磨的时间参数 

Tab.1 Mass fraction of various conductive fillers in ink and time parameter of dispersion grinding in groups 1~6 

实验组 炭黑质量分数/% 
多壁碳纳米管 
质量分数/% 

石墨质量分数/% 研磨机转速/(r·min−1) 研磨时间/h 

1 0 7.1 10.2 3 600 2、3、4、5、6 

2 1.5 5.6 10.2 3 600 2、3、4、5、6 

3 3.0 4.1 10.2 3 600 2、3、4、5、6 

4 4.5 2.6 10.2 3 600 2、3、4、5、6 

5 6.0  1.1 10.2 3 600 2、3、4、5、6 

6 7.1 0 10.2 3 600 2、3、4、5、6 
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图 2  压触式印刷电子器件核心架构 
Fig.2 Core architecture of pressure touch printed electronic devices 

 

 
 

图 3  完整人机交互流程 
Fig.3 Complete human-computer interaction process 

 
1.3.2  硬件设计 

选择 32 位的 STM32F103C6T6A 微控制器实现对

不同点位位置信息的扫描识别。该控制器最高主频

可达 72 MHz，工作电压为 2.0~3.6 V，具备 32 kB 的

闪存空间，并提供 2 个 12 位 ADC、3 个通用 16 位

定时器和 1 个 PWM 定时器。如图 4 所示，使用 Altium 
Designer 软件绘制原理图，选择 MCU 的 20 个 GPIO
引脚与 10×10 纸基编码电路的行与列电连接。采用行

列扫描法对纸基编码电路进行扫描，MCU 通过检测

GPIO 引脚电平高低变化实现对被压触点位的准确识

别，在该结构中行列编码油墨点位共用 1 个分压电

阻。将 MCU 的 UART（RXD 和 TXD）引脚与音频

模块的 UART 引脚相连接，MCU 根据压触识别结果，

将音频播放指令通过 UART 串口传递到音频模块时，

调用并解码 TF 卡内存储的 MP3 数字音频文件，通

过功放电路连接到扬声器，实现对应交互语音的实时

播放。 

1.3.3  3 层纸基编码电路制造 

3 层纸基编码电路由上、下纸基导电层和中间纸

质镂空隔层组成，分别采用丝网印刷工艺和激光切

割工艺进行制造。如图 5 所示，制备前使用 Illustrator
软件设计横竖 2 种线路的丝网印版图案和镂空隔层

切割路径。选择价格低廉、易于加工的铜版纸作为

纸基电路的承印物。上、下导电层分别设置了 10 行

和 10 列的圆形点阵状印刷电路，2 层电路上下对应

的 100个油墨编码点位共同构筑了10×10的纸基编码

电路。压触点位形状设置为直径 20 mm 的圆形图案，

圆心之间间隔 45 mm，点位连接电路宽度为 3 mm。将

复合碳纳米导电油墨采用 200 目网板的丝网印刷机在

铜版纸表面对电路进行印刷。在印刷前将油墨均匀

涂敷在印刷网版中，使用刮刀呈 45°匀速刷过丝网版

后完成导电油墨在下方铜版纸的高清晰度印刷。印

制后放入 100 ℃高温干燥箱加热烘干 10 min 得到上
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导电层。下导电层更换印版后重复操作制得。如图 6
所示，以左上角第 1 个点位为起始点，按照从左到

右、自上而下顺序从 S001 到 S100 对所有的点位进

行编码赋值。为保证纸基电路与电路板 I/O 接口引脚

连接的稳定性，在设计阶段预留 30 mm 电路延长接

口。使用激光切割机按照切割路径将铜版纸切割 
 

 
 

图 4  主控器原理和实物图 
Fig.4 Schematic and physical diagram of main controller 

 

 
 

图 5  纸基电路组装流程与实物 
Fig.5 Paper-based circuit assembly process and physical diagram 
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图 6  编码电路信号采集原理 
Fig.6 Schematic diagram of coding circuit signal acquisition 

 
制得中间镂空隔层，直径 25 mm 的镂空开孔保证了

上下点位在施压形变后的完整接触。上、中、下 3
层对齐覆合完成纸基编码电路的制造。 

1.3.4  软件设计 

本研究在 100 个油墨编码中设计了 8 种点位组合

和 32 个独立点位的多点位交互程序。软件运行流程

如图 7 所示，将纸基编码电路的行、列引脚连接到

MCU 的 GPIO 引脚上，在程序中初始化上述 GPIO 引

脚，配置为输入模式，用于检测行列传感器的电平变

化。将音频播放模块的 TXD 和 RXD 引脚连接到 MCU
的对应 UART 引脚上。初始化 UART 用于与该模块

通信，并配置 UART 通信参数。 
上下纸基导电层油墨点位联通后，MCU 通过行

列扫描法获取该点位的行列编码信息。内部程序将该

点位的行列编码信息转换为控制指令传输至主控芯

片。MCU 通过读取 TF 卡中上一轮压触识别的点位信

息判断信号属性。当压触点位是独立点位时，直接读

取当前点位对应的音频指令；当压触点位是组合点位

时，从 TF 卡中读取该点位组合对应的音频指令。在

此基础上，MCU 的指令通过 UART 传输到音频播放

模块时，音频播放模块调用 TF 卡内存储的 MP3 数字

音频文件，解码音频后使用功放电路，连接到扬声器，

实现人-器件的实时音频交互反馈。TF 卡也具备存储

当前识别点位信息的功能，以便与后续压触点位进行

组合比对。卡内的存储单元可以被覆盖，始终记录上

一次识别的点位信息，从而具备连续多点位编码信息

比对与处理的功能。 

 
 

图 7  程序流程 
Fig.7 Flowchart of program 
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2  结果与讨论 

2.1  导电填料质量分数与研磨时间对油墨

导电性的影响 

在室温（25 ℃）条件下，针对已完成 2 h 分散研

磨的 1~6 组油墨样品，使用四探针法每间隔 1 h 测试

油墨的方阻，分别记录并研究导电填料质量分数与

研磨时间对油墨导电性的影响。在普通铜版纸上印

刷 3 mm×10 mm 的纸基电路，自然干燥后用数字万

用表连接首尾，计算其方阻。测试各组导电油墨的方

阻如图 8 所示。 
 

 
 

图 8  每组导电油墨的方块电阻与 
分散研磨时间的关系 

Fig.8 Relationship between grinding time and sheet  
resistance of each group of conductive inks 

 
分散研磨会使油墨内的导电粒子分布更加均匀。

当分散研磨时间为 0~5 h 时，各实验组的电阻均随着

分散研磨时间的延长而减小。伴随着研磨时间的继续

增加，1~5 组导电油墨的电阻略有增大，这是由于长

时间的分散研磨缩短了多壁碳纳米管的链长，使其导

电性降低。从图 8 中可以得出，当油墨中石墨、炭黑、

碳纳米管的质量分数分别达到 10.2%、3.0%、4.1%时， 

制备的油墨具有最佳的导电性能（Rs≈29 Ω/sq）。图 9
为本研究与前文所述其他填料为主体的碳基导电油

墨在电阻率上的差异。由图 9 可得，通过等比例混合

碳纳米管、炭黑和石墨所制备的复合碳纳米导电油墨

电阻率小，导电性好。 
 

 
 

图 9  不同成分填料的油墨电阻率的比较 
Fig.9 Comparison of ink resistivity of  

fillers with different components 
 

2.2  复合碳纳米油墨形貌分析 

分别将原始碳纳米管和复合碳纳米导电油墨在

硅片上烘干处理后，使用 SEM 随机抽取 5 个点观测

其材料样貌。折断测量方阻时载有油墨样品的玻片，

继续观察油墨横截面并测量其厚度。图 10a 中可明显

观察到相互交织的碳纳米管之间存在很大的间隙。从

图 10b 可以观察到不同类型的导电粒子被均匀分散

填充。测量方阻时的油墨横截面厚度如图 10c 所示，

为 40 μm。从放大图进一步验证了各导电粒子之间被

紧密地结合起来。这种填充结构缩小了各种导电微粒

之间的间隙，增大了石墨烯电极之间的接触面积，降

低了导电油墨的接触电阻，进而显著提升了油墨的导

电性。 
 

 
 

图 10  碳纳米管的 SEM 和复合碳纳米导电油墨 SEM 及测量方阻样品油墨的厚度及断面 SEM 
Fig.10 SEM of carbon nanotubes and SEM of composite carbon nanoconductive inks and SEM of  

measuring thickness and cross section of cubic resistance sample inks 
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2.3  复合碳纳米油墨接触角分析 

复合碳纳米导电油墨在印刷基材上的液滴接触

角越小，说明该油墨的浸润与亲水能力越强。不同

承印物面对相同油墨由于其分子结构的不同会表现

出不同的印刷适应性。采用滴停法利用接触角量仪

观测油墨液滴在 PET、PI 和铜版纸上的接触角。如

图 11 所示，油墨接触角分别是 37.67°、52.67°和
66.82°。3 种常见的印刷基材接触角均小于 90°，证

明所制备的复合碳纳米油墨具备良好的印刷适应

性，同时保证了后续制作的纸基电路拥有持续稳定

的信号传输路径。 
 

 
 

图 11  复合碳纳米油墨在不同基材上的接触角 
Fig.11 Contact angle of composite carbon  

nano-inks on different substrates 
 

2.4  纸基编码电路印刷清晰度与导电性能

分析 

在电路上任意选取 10 个不同行列位置的测量点

位，将数字万用表的探头依次跨接到所选点位和延长

接口测量，并记录所选导电路径的电阻。图 12a 是复

合碳纳米导电油墨应用于纸基电路的光学图像，观察

实物照片可得，基于丝网印刷制备的油墨点位与线路

具备图案边缘清晰分明、附着力好以及无断路等特 

点。所选点位电阻值如图 12b 所示。所选点位中最小

电阻值为 4.02 kΩ（S026），最大电阻值为 12.95 kΩ
（S100）。纸基电路行列不同点位之间电阻差异较小，

且电阻随距离的增大而增大，最远点位电阻值能满足

对电路信号的快速传输。 

2.5  识别准确率测试 

招募 16 名测试者，分 2 组分别使用单击、双击

的方式对 8 种交互组合和 32 个单独识别点进行压触

测试，记录在不同压触方式下对器件压触信号的识别

与反馈结果。将 16 名测试者分为 A、B 2 组。A 组中

8 名测试者采用单击的方式依次压触组合点位中 1 和

2 点位，直至完成 8 种点位组合。B 组中 8 名测试者

每人分配 4 个点位，采用双击的方式对点位进行压

触，直至完成 32 个独立点位测试。如图 13 所示，结

果表明该器件能满足单击、双击的压触需求，针对编

码电路中点位组合和独立点位可达到 100%的准确识

别与正确播放交互语音。 

2.6  稳定性测试 

稳定性是影响压触式印刷电子器件使用寿命和

应用范围的关键指标。对 3 层纸基电路的最低电阻点

位（S005）、适中电阻电位（S073）和最高电阻点位

（S100）分别进行 1 000 次压力加载—卸载循环按压

测试，测量并记录所选点位的相对电阻值变化。如图

14 所示，测试结果表明在整个循环按压测试中 3 个

点位具备基本一致的波形，3 个点位的相对电阻的变

化范围基本不变，其电学性能仍然保持稳定，证明该

器件具备优异的循环稳定性和较长的使用寿命，能满

足后续产业化应用的需求。 

 

 
 

图 12  纸基电路光学图像和纸基电路所选 10 个点位电阻值 
Fig.12 Optical image of paper-based circuit and resistance value of selected 10 points of paper-based circuit 
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图 13  识别与交互反馈结果 
Fig.13 Feedback results of recognition and interaction 

 

 
 

图 14  不同点位的稳定性曲线 
Fig.14 Stability curves at different points 

 

3  结论 

本研究以碳纳米管、石墨和炭黑为混合填料，将

导电性好的新型碳纳米导电材料与传统碳基导电材

料相结合，制备出了高导电性和低成本的复合碳纳米

导电油墨。用其制造的压触式印刷电子器件，能实现

对所压触油墨独立点位与组合点位的精准识别与准

确交互，且具备良好的稳定性。具体结论如下： 
1）在油墨总体碳质量分数为 17.3%的基础上，控

制碳纳米管、石墨和炭黑的质量分数分别为 4.1%、3.0%
和 10.2%，所得优选配方导电油墨方阻达到 29 Ω/sq（厚

度为 40 μm）。通过 SEM 观察可得，三维复合导电填

料的引入，能够使石墨和炭黑均匀分散在多壁碳纳米

管的网格结构中，所形成的导电桥梁实现了导电粒子

间接触电阻的显著下降，同时减少了油墨的制备成

本，提升了油墨的导电性与印刷适应性，可用作纸基

电路的印刷。 
2）采用复合碳纳米导电油墨开发的压触式印刷

电子器件能实现对 8 种点位组合和 32 个独立点位的

100%准确识别与反馈，且能满足单击、双击等不同

压触模式的需求。由丝网印刷印制的纸基编码电路电

阻范围是 4.02~12.95 kΩ。该器件在 1 000 次压力加载—
卸载循环按压测试后电阻变化幅度小，仍能满足压触

信号的传输，可应用于智能教育、人机交互等场景，

为印刷电子的产业化应用提供了具体解决案例。 
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