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В данной работе описана электропроводящая графитовая паста, в качестве ос-

новного проводящего компонента которой был выбран терморасширенный графит. По-

лученная паста представляет собой гомогенную смесь поливинилхлорида и разноразмер-

ных углеродных материалов (в том числе, газовую сажу и мелкокристаллический гра-

фит). Проведены исследования образца электрода, изготовленного на ее основе методом 

трафаретной печати. Рассмотрение свойств электрода представлено с целью выявления 

возможностей его применения в качестве основного компонента электрохимического 

биосенсора для измерения концентрации глюкозы в крови. Представлены результаты 

сравнительного анализа напечатанных электродов на основе разработанной пасты с 

электродами из коммерческой графитовой пасты от одного из ведущих мировых произво-

дителей (Gwent Electronic Materials). Полученные электроды характеризовались сопоста-

вимыми физическими и электрохимическими параметрами. По результатам растровой 

электронной микроскопии электродов графитовая паста с терморасширенным графи-

том является пригодной для трафаретной печати. Удельное электрическое сопротивле-

ние электродов с терморасширенным графитом составляло 440 (Ом·мм2)/м, а у электро-

дов, полученных на базе коммерческой пасты – 270 (Ом·мм2)/м. Биосенсор, изготовленный 

на основе оригинальной графитовой пасты, характеризуется широким диапазоном ли-

нейности отклика на глюкозу в пределах от 1 до 40 мМ, и схожими величинами токов и 

чувствительности по сравнению с коммерческим аналогом. Результаты исследований по-

лученных электродов показали, что терморасширенный графит является перспектив-

ным материалом для применения в электрохимических системах, а снижение концен-

трации углеродных проводящих компонентов позволяет существенно снизить себестои-

мость готовой графитовой пасты и повысить ее коммерческий потенциал. 
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This paper presents the graphite-based paste, within which an exfoliated graphite as the 

main electrically conductive component was selected. The resulting graphite-based paste is a ho-

mogenous polyvinyl chloride mixture containing carbon materials with different particle sizes 

(such as gas soot and microcrystalline graphite). The preparation of electrical conductivity graph-

ite-based paste and electrode sample based on it and obtained by means of screen printing technol-

ogy. The purpose of electrode properties exploration is to elucidate its applicability as a main com-

ponent of electrochemistry biosensor for glucose concentration measurements in blood. The results 

of a comparative analysis of printed electrodes based on it with electrodes made of commercial 

graphite paste from one of the world's leading manufacturers (Gwent Electronic Materials) are 

presented. The obtained electrodes were characterized by comparable physical and electrochemical 

parameters. According to the results of scanning electron microscopy of electrodes, graphite paste 

with exfoliated graphite is suitable for screen printing. The electrical resistivity of the electrodes 

with exfoliated graphite was 440 (Ohms·mm2)/m, and the electrodes obtained on the basis of com-

mercial paste – 270 (Ohms·mm2)/m. The biosensor, made on the basis of the original graphite paste, 

is characterized by a wide range of linearity of response to glucose in the range from 1 to 40 mM, 

and similar values of currents and sensitivity compared to a commercial analogue. The results of 

studies of the obtained electrodes have shown that exfoliated graphite is a promising material for 

use in electrochemical systems, and reducing the concentration of carbon conductive components 

can significantly reduce the cost of finished graphite paste and increase its commercial potential. 

Key words: graphite paste, exfoliated graphite, screen-printing, graphite electrode, glucose biosensor 

 

ВВЕДЕНИЕ 

Графитовые пасты используются для тра-

фаретной печати и являются основным материалом 

для изготовления электродов в биосенсорах [1-4]. 

По мнению многочисленных исследователей гра-

фитовая паста компании Gwent Electronic Materials 

демонстрирует хорошую воспроизводимость элек-

трической проводимости электродов и наилучшие 

характеристики по чувствительности к широкому 

спектру определяемых веществ [5-7], в частности, 

к глюкозе [8, 9], что предопределяет ее использо-

вание в качестве эталона в работах, связанных с со-

зданием оригинальной рецептуры графитовой пасты 

и созданием печатных электродов на ее основе. 

Основное направление современных науч-

ных работ – модифицирование коммерчески до-

ступной графитовой пасты добавлением в ее состав 

различных материалов [10-12]. Самыми распро-

страненными среди неметаллических наполните-

лей проводящих паст являются: технический угле-

род, стеклоуглерод, графит, углеродные нанотрубки 

и графен [13-18]. 

С этой точки зрения терморасширенный 

графит (ТРГ) является перспективным материалом 

для изготовления графитовых электродов, полу-

ченных методом трафаретной печати [19]. ТРГ об-

ладает низкой величиной электрического сопро-

тивления, термической устойчивостью, а также не-

обходимой химической инертностью к рабочей 
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среде электрода [20, 21]. Однако из-за низкой плот-

ности ТРГ высококачественная трафаретная пе-

чать электродов на его основе затруднительна. Ре-

шением этой проблемы может стать введение в 

пасту на основе ТРГ дополнительных углеродных 

материалов, таких как мелкокристаллический гра-

фит и газовая сажа [22]. 

Целью данной работы являлось исследова-

ние электродов, модифицированных терморасши-

ренным графитом и полученных методом трафа-

ретной печати, для создания на их основе электро-

химических биосенсоров глюкозы. 

МЕТОДИКА ЭКСПЕРИМЕНТА 

Суспензионный поливинилхлорид (ПВХ) 

марки С-7059 М, тетралин (Т) (квалификация «ч.»), 

N-метилпирролидон (N-МП) (квалификация «ч.»), 

силан марки LT560 использовались для приготов-

ления полимерной основы для электропроводящей 

графитовой пасты (ЭГП). Основной электропрово-

дящий компонент – ТРГ. Также были использованы 

дополнительные углеродные материалы: мелкокри-

сталлический графит (МГ) марки МГ-1 и газовая 

сажа (ГС) марки N375. 

Графитовая паста ЭГП была исследована в 

сравнении с коммерческой графитовой пастой 

(КГП) марки GWENT C2130814D2. 

Применение трафаретной сетки при печати 

графитовых электродов накладывает ограничение 

на размер частиц твердых компонентов пасты. В 

данной работе их размер не должен превышать 

40 мкм, поэтому исходные углеродные материалы 

были предварительно измельчены. Измельчение 

частиц ТРГ проводили с помощью ультразвуко-

вого диспергатора Vibracell VCX750 фирмы Sonics 

& Materials, Inc. в среде ацетона. Для помола МГ 

использовали планетарную шаровую мельницу 

PULVERISETTE 7 premium line фирмы FRITSCH 

GmbH. ГС состоит из наноразмерных частиц (~ 50 нм), 

поэтому не требует предварительного измельчения. 

Готовые углеродные компоненты вносили в жид-

кую полимерную основу и перемешивали до полу-

чения визуально однородной массы. 

Трафаретную печать исследуемых графи-

товых паст проводили на автоматическом станке 

WINON WSC-160 B. После печати электроды под-

вергались термической обработке в сушильном 

шкафу для их закрепления на подложке из поли-

этилентерефталата. Форма готовых электродов 

была близка к прямоугольной с параметрами: длина 

– 38 мм, ширина – 1 мм, толщина – 10-11 мкм.  

Морфология и дефекты поверхности гра-

фитовых электродов, а также размер проводящих 

частиц были исследованы методом растровой элек-

тронной микроскопии (РЭМ) с помощью электрон-

ного микроскопа TESCAN Vega 3 фирмы TESCAN. 

Электрохимические измерения выполняли 

по трехэлектродной схеме с использованием напе-

чатанных графитовых электродов. Для регистра-

ции сигналов электрода использовали потен-

циостат EmStat3 фирмы PalmSens BV. Буферные 

растворы готовили с использованием особо чистой 

деионизированной воды, очищенной на установке 

Milli-Q от фирмы Millipore. 

Циклические вольтамперограммы (ЦВА) 

регистрировали в калий-фосфатном буферном рас-

творе (рН 7,4) со скоростью сканирования потен-

циала 40 мВ/с в диапазоне от –0,4 до 0,75 В. В ка-

честве рабочего электрода использовали печатный 

электрод исследуемого образца, электрода сравне-

ния – хлорсеребряный электрод (Ag/AgCl), вспо-

могательного электрода – графитовый стержень. 

Все электроды погружали в стакан, содержащий 

рабочий раствор. Площадь погруженной части ра-

бочего электрода составляла 0,07 см2. Для про-

верки воспроизводимости измерения выполняли 

не менее, чем на двух независимо напечатанных 

электродах. 

Хроноамперограммы регистрировали при 

потенциале 0,3 В в калий-фосфатном буферном 

растворе с добавкой хлорида натрия (10 мМ 

KH2PO4, 40 мМ K2HPO4, 184 мМ NaCl, рН 7,4), со-

держащем глюкозу в концентрациях от 0,6 до 50 мМ. 

В качестве электродов использовали печатные гра-

фитовые рабочий электрод, вспомогательный элек-

трод и электрод сравнения. Печатные электроды с 

подложкой закрепляли горизонтально и наносили 

на рабочую зону при помощи микродозатора пор-

цию рабочего электролита объемом 2 мкл. Для 

каждой концентрации глюкозы регистрировали не 

менее трех хроноамперограмм, при этом для каж-

дого измерения использовали новый печатный 

электрод. 

РЕЗУЛЬТАТЫ И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ 

Исходный порошок ТРГ состоял из разно-

образных по форме и размерам макрочастиц, обра-

зованных из соединенных между собой ~150-

200 мкм графитовых пластин. Ультразвуковая об-

работка (УЗО) исходного ТРГ привела к их разру-

шению до отдельных, преимущественно плоских 

частиц неправильной формы. Методом РЭМ была 

произведена оценка размеров частиц ТРГ после 

УЗО. Пороговому значению в 40 мкм соответство-

вало 85% всех частиц ТРГ, при этом размер 33% 

частиц не превышал 20-25 мкм.  
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Рис. 1. РЭМ-изображение напечатанного графитового элек-

трода на основе КГП 

Fig. 1. SEM image of a printed graphite electrode based on CGP  

 

 
Рис. 2. РЭМ-изображение напечатанного графитового элек-

трода на основе ЭГП 

Fig. 2. SEM image of a printed graphite electrode based on EGP 

 

Исходный порошок МГ состоял из отдельных 

частиц размером от 0,1 до 2,0 мм. В результате по-

мола в планетарной мельнице размер большинства 

частиц МГ (91%) не превышал 40 мкм, при этом 

частицы размером от 5 до 15 мкм составляли ос-

новную долю (67%). 
Поверхность графитового электрода из 

КГП равномерно сглажена и полностью заполнена 

углеродными частицами из искусственного мелко-

зернистого графита (рис. 1).  

Поверхность электрода из ЭГП выглядит 

неоднородной из-за более крупных частиц ТРГ в 

составе пасты. Тем не менее заполнение объема 

электрода компонентами графитовой пасты равно-

мерное, а частицы ТРГ покрыты полимерной осно-

вой (рис. 2). 

По сравнению с КГП применение ТРГ в ка-

честве основного электропроводящего наполни-

теля в ЭГП позволило снизить содержание твердых 

частиц почти в 2 раза (табл. 1). Было установлено, 

что на снижение удельного электрического сопро-

тивления графитовых электродов повлияло приме-

нение наноразмерной ГС в составе пасты. Добавле-

ние измельченного МГ способствовало прохожде-

нию через трафаретную сетку большего количе-

ства частиц ТРГ размером до 40 мкм. 

Таблица 1 

Физические характеристики графитовых электродов 

Table 1. Physical characteristics of graphite electrodes 

Название 

Содержа-

ние твер-

дых ком-

понентов 

в пасте, 

мас. % 

Толщина 

элек-

трода, 

мкм 

Электри-

ческое 

сопротив-

ление, 

Ом 

Удельное 

электриче-

ское сопро-

тивление, 

(Ом·мм2)/м 

ЭГП 16 11 1500 440 

КГП 34-38 10 1000 270 

 

 

 
Рис. 3. ЦВА печатных электродов: 1 – ЭГП; 2 – КГП  

Fig. 3. CVA of printed electrodes: 1 – EGP; 2 – CGP 

 

Для сравнения электрохимических харак-

теристик полученных печатных электродов были 

проведены вольтамперометрические и хроноампе-

рометрические исследования. 

На рис. 3 представлены ЦВА графитовых 

печатных электродов на основе КГП и ЭГП. 

В обоих случаях ЦВА имеют гладкую 

форму без омических дефектов, не содержат посто-

ронних окислительно-восстановительных пиков. 

ЦВА воспроизводятся единообразно для всех элек-

тродов, напечатанных на одной подложке. ЦВА в 

случае электродов из КГП немного более симмет-

рична и имеет чуть более широкую область переза-

ряжения двойного электрического слоя, чем для 

электродов на основе ЭГП.  

На рис. 4 показаны градуировочные зависи-

мости, полученные из соответствующих хроноам-

перограмм исследуемых электродов.  

Печатные электроды на основе обеих гра-

фитовых паст демонстрируют квазилинейный от-

клик на глюкозу. Воспроизводимость токов по 

трем независимо напечатанным электродам хоро-

шая при невысоких концентрациях глюкозы. При 

высоких концентрациях воспроизводимость ухуд-

шается в случае обеих паст (в большей степени в 

случае пасты на основе ЭГП), что может быть свя-

зано как с различным вкладом омического падения 
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потенциала из-за локальных различий в электро-

проводности напечатанных электродов, так и с не-

которой неоднородностью доступной поверхно-

сти. Параметры градуировочных зависимостей 

представлены в табл. 2. 

 

 
Рис. 4. Градуировочные зависимости «ток — концентрация 

глюкозы» графитовых электродов: 1 –ЭГП; 2 –КГП 

Fig. 4. Calibration curves «current — glucose concentration» for 

graphite electrodes: 1 –EGP; 2 –CGP 

 
Таблица 2 

Параметры градуировочных зависимостей для 

электродов 

Table 2. Calibration curves parameters for electrodes 

Название 

Чувствитель-

ность при 30 

мМ, мкА/мМ 

Плотность 

тока при 30 

мМ, мкА/см2 

Линейный 

диапазон, 

мМ 

ЭГП 1,27 550,3 1-40 

КГП 1,5 652,1 1-40 

 

Из табл. 2 видно, что исследуемые элек-

троды обладают близкими по значению токами и 

плотностями тока при концентрациях глюкозы до 

30 мМ, а также одинаковым линейным диапазоном 

и схожей чувствительностью. Можно заключить, 

что при ферментативном окислении глюкозы пе-

чатные электроды на основе ЭГП не уступают 

электродам, полученным на основе КГП. 

ВЫВОДЫ 

Исследованная в данной работе графитовая 

паста на основе терморасширенного графита под-

ходит для создания электрохимических биосенсо-

ров, изготавливаемых методом трафаретной пе-

чати. Применение терморасширенного графита в 

составе пасты позволяет снизить содержание угле-

родных проводящих частиц до 16 масс. %, сохра-

няя низкое удельное сопротивление получаемых 

электродов и, таким образом, снижая себестои-

мость ее изготовления. Анализ поверхности элек-

тродов методом  растровой электронной микроско-

пии, а также результаты электрохимических испы-

таний по ферментативному окислению глюкозы 

позволяют утверждать, что паста на основе термо-

расширенного графита по основным свойствам не 

уступает коммерчески доступному аналогу графи-

товой пасты и является пригодной для трафаретной 

печати электродов биосенсоров глюкозы.  
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