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自供能柔性氧化石墨烯湿度传感器的喷墨 
印刷制备及性能研究 
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摘 要: 呼吸频率及呼吸模式检测可用于医疗诊断以及人体健康评估。传统的医学检测器件体积大、能耗高、使用

不便捷。针对高性能、低成本、便携式电子产品的迫切需求, 本工作利用氧化石墨烯材料自发极化后对湿度敏感的

特性, 通过喷墨印刷方法制备了一种可以实现自供能的平面型湿度传感器。所制备的传感器对湿度响应呈现为线性

关系, 并且具有优异的灵敏度、快速响应和恢复特性、多次循环稳定性和长期老化稳定性等特性。基于该传感器可

以实现对于人体呼吸频率和呼吸模式等的检测。制备的湿度传感器具有制作简单、成本低、不易受人体行动及外

界环境干扰等优点, 适用于实时监测呼吸频率和呼吸模式。 
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Inkjet-printing and Performance Investigation of Self-powered  
Flexible Graphene Oxide Humidity Sensors 
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Abstract: Respiratory frequency and mode could be applied for medical diagnosis and health evaluation. Traditional 

medical diagnosing devices have bulky size and high cost, and are of inconvenience in use. To fulfill the urgent de-

mand for high-performance, low-cost, and portable electronic devices, this study proposes to fabricate self-powered 

planar humidity sensors by inkjet-printing method by virtue of the characteristics that graphene oxide self-polarizes 

and is sensitive to humidity. This sensor linearly responds to the relative humidity, and both responds and recovers 

rapidly. In addition, this sensor possesses excellent sensitivity and stability after multiple cycling and long-term storage, 

and has realized monitoring of the respiratory frequency and mode. The humidity sensors in this work is ready to fab-

ricate with low production cost, free from interference by body motion or exterior environment, and suitable for re-

al-time monitoring respiratory frequency and mode. 

Key words: humidity sensors; graphene oxide; self-polarization; respiration monitoring; inkjet-printing 

呼吸频率与呼吸模式是重要的人体生理指标，

会随着发热、疾病等身体状况的变化而发生改变[1-4]。

可采用呼吸频率和呼吸模式等生理指标进行医疗诊

断以及人体健康评估。呼吸频率和呼吸模式的异常

通常表明身体健康状况的异常[5-7]。此外，还可以利

用呼吸频率来检测运动过程中的乳酸阈值[8]。传统
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上利用插入鼻腔内部的鼻氧管检测呼吸频率，通常

会导致佩戴不适等问题[9]。压电式、温差式、压阻

式、声波式等其他常用的呼吸监测传感器也存在各

种各样的缺点，例如，压阻式和压电式传感器容易

受到人体运动等行为的干扰；声波式和温差式传感

器容易受到环境的影响[10-12]。湿度传感器具有结构

简单、不易受环境影响的优点，可以利用呼吸过程

中湿度的变化实现对呼吸频率和呼吸模式的检测，

近年来引起业界的广泛关注[13-14]。 

石墨烯基材料气体传感器被广泛应用在气体分

子检测中[15-19], 但是石墨烯亲水性很差。氧化石墨

烯(GO)表面有大量的含氧官能团, 使其具有很好的

亲水性, 可用于湿度响应。目前已有的 GO 湿度传

感器, 主要有电容式和电阻式两种, 即通过测量不

同湿度条件下器件的介电常数或者电阻率的变化来

标定相对湿度的大小[20-28]。GO 的电导率会随着引

入官能团数量的增加而变小, 导致所制备的湿度传

感器的阻值过大, 增加了信号检测的难度。此外, 

GO 湿度传感器用于持续监测, 其能耗问题也不可

忽视。近年来, 曲良体课题组[29-30]采用电极化方法

使 GO 薄膜表面的官能团呈现为梯度分布, 进而在

表面吸附水分子时电离出的电荷会发生定向迁移, 

并产生极化电压。这种通过自发极化现象产生的电

学信号强度较高, 并且响应速度较快, 适合于监测

湿度的变化。目前还没有基于自发极化电信号用于

实时监测呼吸频率和呼吸模式的传感器的相关报道。 

本工作提出利用喷墨印刷方法制备平面构型的

柔性 GO 湿度传感器, 该构型易于集成, 信号检测

方便, 适于佩戴, 可以避免“纤维型”和“三明治型”

传感器不适于佩戴的问题[30]。探索了 GO 湿度传感

器尺寸参数对器件灵敏度、响应时间和恢复时间等

特性的影响, 对人体呼吸频率和呼吸模式进行了检

测, 并对传感器的循环稳定性和使用寿命等进行了

研究。 

1  实验方法 

1.1  石墨烯墨水制备 

可用于印刷的石墨烯墨水的制备采用如下方法: 

首先利用改进的 Hummers 法制备氧化石墨[31], 将

制备的氧化石墨进行反复清洗直至溶液的 pH=6, 

然后将溶液离心浓缩至 5 mg/mL。其次, 将浓缩的

氧化石墨溶液稀释至 2 mg/mL, 然后在冰水浴中 

超声处理 1 h, 可以得到剥离的 GO 薄片溶液。利

用孔径为 0.8 µm 的针筒式过滤器过滤掉尺寸较大

的薄片后, 在滤液中加入 2vol%的乙二醇调节墨水

的表面张力和粘度。将制备好的墨水放入冰箱保存

备用。 

1.2  湿度传感器的制备 

制备流程如图 1 所示。具体步骤为:  

1) 利用计算机绘图软件绘制出掩模板的图案, 

然后在清洗过的聚对苯二甲酸乙二醇酯(PET)衬底

上激光打印出图案作为模板(图 1(a)和(b));  

2) 在印刷的模板上溅射一层 Au 薄膜(厚度约

60 nm), 在四氢呋喃中超声约 15 s 去除模板, 得到

间距可调控的 Au 电极(图 1(c)和(d));  
 

 
 

图 1  平面型 GO 湿度传感器制备流程图 

Fig. 1  Flow-chart for the fabrication of planar GO humidity sensors 
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3) 利用喷墨打印机在两个 Au 电极之间印刷线

条长度和宽度可以调控的 GO 薄膜(图 1(e)和(f));  

4) 将印刷好 Au 电极的 GO薄膜封装到利用 3D

打印技术制备的树脂外壳内(图 1(g)~(i));  

5) 在相对湿度 75%及室温(25 )℃ 条件下 , 在

GO 薄膜两端加 3 V 的极化电压, 时间为 5 min, 使

其表面形成浓度呈梯度分布的官能团[31]。至此, 完

成 GO 湿度传感器的制备。 

1.3  表征方法 

利用场发射扫描电子显微镜(SEM, Sirion 200)

表征所制备的 GO 薄膜的微观形貌; 利用 DMP- 

2831 型压电式驱动喷墨打印机印刷 GO 薄膜; 利用

德国Zahner IM6ex电化学工作站测试器件的电学参

数, 利用徕卡 DMI3000 B 倒置显微镜获取器件的形

貌信息。 

2  结果与讨论 

2.1  GO 湿度传感器的工作原理 

当在 GO 薄膜两端的 Au 电极之间加载直流  

电压时, 会形成横向电场, 导致电子浓度的梯度分

布以及 GO 薄膜表面的官能团的梯度还原现象    

(图 2(a))。在吸附水分子时, 官能团表面会脱出质子

H+, 从而带负电荷 , 因此也就产生了梯度分布的

H+(图 2(b)), 并自发形成极化电场, 其方向由 H+浓

度较高的区域指向浓度较低的区域。H+会在浓度梯

度的作用下进行扩散并形成极化电压及极化电流

(见图 2(c)), 该极化电压即为待检测的电信号。当

外界湿度较小时, 水分子会从 GO 表面脱附, 并产

生反方向的电压和电流(图 2(d))[30]。电极之间的极

化电压直接反映出相对湿度的大小。此外, GO 薄

膜的尺寸决定了极化电压的大小 , 以及器件的灵

敏度和响应特性。 

2.2  湿度传感器的形貌表征 

利用喷墨印刷获得的 GO 薄膜的形貌如图 3 所

示。其中 Au 电极之间的距离约为 170 µm(图 3(a)), 

GO 线条横跨在两个 Au 电极之间。图 3(a)中的放大

图显示 GO 薄膜表面有大量褶皱, 与 GO 材料特性

相符。图 3(b)所示的截面图表明 GO 薄膜的厚度约

为 500 nm, 其结构比较蓬松, 易于吸附水分子。本

文中所制备的 Au 导电电极的方块电阻约为 4.6 Ω/□。

由传感器的结构示意图(图 3(c))可以得到薄膜长度

为 L, 电极间距为 D。 

2.3  GO 湿度传感器的结构优化 

为了进一步探索 GO 传感器信号大小与电极间

距的关系, 制作了线条长度(L=100 µm) 相同, 间距

不同的 GO 薄膜及湿度传感器。图 4(a)~(d)显示了 

不同间距样品的光学图片。采用的普通的激光打印

机可控制的电极间距最小为 170 µm。由图可见, 随

着湿度的增大, 器件的极化电压也在线性增大, 直

至间距达到 1000 µm 时对湿度响应消失; 此外, 器

件的响应电压随间距减小而增大(图 4(e))。其中, 不

同的相对湿度可以由密闭容器中不同的饱和盐溶液

获得。 

 

 
 

图 2  GO 湿度传感器响应原理示意图 

Fig. 2  Schematic illustration of the working principle of GO humidity sensors 
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图 3  GO 湿度传感器形貌图 

Fig. 3  Morphologies of GO humidity sensor 
Top view SEM image with inset showing an enlarged view of GO; (b) Side view SEM image; (c) Schematic illustration of the GO humidity sensor 

 

 
 

图 4  GO 湿度传感器感应电压与电极间距的关系 

不同间距 D 电极的光学图片(a) 170 µm; (b) 330 µm; (c) 500 µm; (d) 1000 µm;  

(e) 不同间距样品感应电压随相对湿度变化曲线; (f)不同间距样品灵敏度 

Fig. 4  Correlation between the induced voltage of GO humidity sensor and the electrode spacing 
Photographs of the electrodes with the spacing D (a) 170 µm, (b) 330 µm, (c) 500 µm, (d) 1000 µm. (e) Induced voltage vs relative  

humidity for sensors with varied electrode spacing. (f) Sensitivity of sensors with varied electrode spacing 

 
器件的灵敏度 S 可以通过以下公式获得 

100%
RH

U
S


 


 

其中, U 为感应电压的变化量, RH 为相对湿

度变化量。计算可知, 当相对湿度从 33%增加到

98%时, 间距越小响应越灵敏, 并且器件响应的线

性较好。在最小间距设定为 170 µm 的条件下, 比较

传感器感应电压和两电极之间 GO 线条长度的关

系。通过喷墨印刷可以得到长度为 130、204、403、

796 µm 的 GO 薄膜。从图 5(a)中可以看到, 在相对

湿度固定时, 器件的感应电压及灵敏度随着线条长

度的增加而增大(图 5(b))。极化电压的大小不仅与

GO 薄膜表面官能团的浓度梯度大小紧密相关, 也

取决于电极之间薄膜电阻的大小。研究表明, 在间

距较小以及 GO 在电极间线条越长的情况下, 电极

间的电阻也越小, 在相同相对湿度条件下产生的信

号也越大, 灵敏度也越高。对传感器的响应/恢复特

性进行了测试。传感器的响应特性可以由相对湿度

上升过程的测试获得, 其恢复特性可以由相对湿度

下降过程的测试获得。GO 湿度传感器的响应和恢

复速度较快(图 5(c)), 并且随着 GO 线条长度的增加, 

响应时间在线性增加(图 5(d))。其原因是极化电压

的大小和吸附水分子的量随着 GO 薄膜线条长度增

加而增加, 同时吸附面积的增大会导致动态吸附和

脱附平衡时间及器件响应时间延长。器件的恢复时

间随着 GO 薄膜线条长度的减小而缩短, 其原因是

水分子的脱附随着水分子吸附量的减小而加快, 达

到动态平衡的时间短, 也即器件的恢复时间短。研

究发现当 GO 薄膜线条长度为 100 µm 时, 传感器的

响应时间为 5 s, 恢复时间为 3.5 s, 具有较快的响应 
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图 5  不同长度的 GO 湿度传感器的特性 
(a)感应电压随相对湿度的变化曲线; (b)灵敏度随 GO 线条长度的变化曲线; (c)对相对湿度的响应曲线;  

(d)响应/恢复时间随 GO 线条长度的变化曲线 

Fig. 5  Characteristics of humidity sensors with varied length 
 (a) Induced voltage vs relative humidity; (b) Sensitivity vs length; (c) Response at different relative humidity; (d) Response time vs length 

 
和恢复特性。可以通过缩短 GO 线条长度、降低 GO

的缺陷密度进一步缩短器件的响应时间。 

2.4  GO 湿度传感器呼吸检测性能  

研究结果表明传感器的灵敏度随着电极间距减

小而增强; 器件的响应和恢复速度随着电极间 GO

薄膜线条长度的减小而变快。在本工作中用于研究

呼吸检测性能的 GO 湿度传感器的结构参数为

D=170 µm, L=100 µm, 灵敏度为 22 mV/%RH, 响应

时间为 5 s, 恢复时间为 3.5 s。利用 GO 湿度传感器

对健康的成年人呼吸进行检测, 测试过程中将湿度

传感器贴在鼻腔下侧, 实时检测传感器两端的极化

电压信号。 

利用优化的 GO 湿度传感器, 可以检测正常静

态呼吸、稍快速呼吸、急促呼吸, 以及暂停呼吸或

者深呼吸等不同呼吸模式下的极化电压信号(图 6)。

研究结果充分表明所制备的 GO 湿度传感器检测精

度好, 能够充分地满足呼吸频率和呼吸模式的精准

检测需求。图 6 中偶尔出现的负值电压是由水分子

脱附导致的极化反转所引起的, 该现象进一步表明

本文中的 GO 湿度传感器检测的准确性[31]。 

循环稳定性是湿度传感器的关键性能之一, 能

够体现传感器在多次使用过程中的可靠性。GO 湿度 

 
 

图 6  GO 湿度传感器检测人体呼吸频率图 

Fig. 6  Respiratory frequency detected with GO humidity 
sensors 

 

传感器通常在较高的相对湿度下工作, 循环稳定性

尤为重要。对健康成年人静态呼吸 60 min 过程中的

测试结果表明本文中的 GO 湿度传感器经过将近

1000 次测试仍然具有优异的稳定性(图 7)。图中由深

呼吸引起的高电压值进一步反映了器件检测的准确

性。由于环境湿度远低于呼出气体的湿度, 环境气氛

不会对传感器的性能带来显著的影响。 

GO 湿度传感器的长期稳定性是器件的重要的

性能指标。由于器件在自然环境下的老化现象, 检测

的精度以及响应和恢复速度都会退化, 并影响器件 
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图 7  GO 湿度传感器循环稳定性和使用寿命 

Fig. 7  Recycling and long-term stability of GO humidity sensors 
(a) Recycling stability; (b) Enlarged view of the curves between 3040 s and 3100 s in (a); Stability of the sensors before  

(c) and after (d) storage for three months in a cabinet 

 

的检测效果。对 GO 湿度传感器的长期稳定性的测试

是非常有必要的。传感器放置在恒温恒湿的样品柜

中 3 个月后, 仍能准确地检测呼吸频率和呼吸模式

(见图 7(c)和(d))。 

3  结论 

利用喷墨打印方式制作了一种基于 GO 自发极

化产生电信号原理的自供能平面型柔性湿度传感

器。研究了 GO 湿度传感器的结构参数对器件极化电

压大小、灵敏度、响应和恢复时间的影响。研究结

果表明器件的极化电压随着电极间距的减小而增大, 

灵敏度随着电子及间距的减小而增强。确定了最优

的器件结构参数, 器件对应的响应时间为 5 s, 恢复

时间为 3.5 s, 灵敏度为 22 mV/%RH。利用优化的 GO

湿度传感器检测人体呼吸过程, 并实现了对正常静

态呼吸、快速急促呼吸等不同呼吸频率的检测。该

湿度传感器循环稳定性好、制备成本低、使用便捷, 

有望在智能医疗领域发挥重要作用。 
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