
   

 

              
 
 

   
 
 
 

 
 

รายงานวิจยัฉบบัสมบูรณ์ 
 
 

โครงการ การขึ้นรปูและการเกบ็เก่ียวพลงังานจากการสัน่ของวสัดุ
ประกอบอิเลก็โทรสตริกทิฟท่ีเจือสารน าไฟฟ้าด้วยเทคนิก 

การยิงแสงเลเซอรก์ าลงัสงู 
 
 

โดย ผศ.ดร.ชชัชยั พทุซ้อน และ รศ.ดร.นันทกาญจน์ มุรศิต 
ภาควิชาฟิสิกส ์คณะวิทยาศาสตร ์
มหาวิทยาลยัสงขลานครินทร ์

 
 
 
 

พฤษภาคม 2562 
 
 



   

สญัญาเลขที ่MRG6080149 
 
 
 

รายงานวจิยัฉบบัสมบรูณ์ 
 
 
 
 

โครงการ การขึน้รปูและการเกบ็เกีย่วพลงังานจากการสัน่ของวสัดุ
ประกอบอเิลก็โทรสตรกิทฟิทีเ่จอืสารน าไฟฟ้าดว้ยเทคนิก 

การยงิแสงเลเซอรก์ าลงัสงู 
 
 
 

ผศ.ดร.ชชัชยั พุทซอ้น และ รศ.ดร.นนัทกาญจน์ มรุศติ 
ภาควชิาฟิสกิส ์คณะวทิยาศาสตร ์
มหาวทิยาลยัสงขลานครนิทร ์

 
 
 
      
 

สนบัสนุนโดยส านกังานกองทนุสนบัสนุนการวจิยัและตน้สงักดั 
 

(ความเหน็ในรายงานนี้เป็นของผูว้จิยั  
สกว.และตน้สงักดัไมจ่ าเป็นตอ้งเหน็ดว้ยเสมอไป) 

 



   

 

สารบญั 
 

 หน้า 

Abstract 
 

1 

บทคดัยอ่ 
 

3 

Executive summary 
 

4 

วตัถปุระสงค ์
 

5 

วิธีการทดลอง 
 

6 

ผลการทดลอง 
 

13 

สรปุและวิจารณ์ผลการทดลอง 
 

24 

ข้อเสนอแนะส าหรบังานวิจยัในอนาคต 
 

24 

เอกสารอ้างอิง 
 

 

ภาคผนวก  
A. Output จากโครงการวิจยัท่ีได้รบัทุนจาก สกว. 27 
B. ผลงานวิจยัท่ีได้รบัการตีพิมพใ์นวารสารวิชาการนานาชาติ 28 

 
 

 
 
 
 
 
 
 
 



1 
 

Abstract  
 
Project Code : MRG6080149 
 
Project Title : Fabrication and vibration energy harvesting of the flexible electrostrictive composites 
with conducting additive interaction using a pulsed laser ablation technique 
 
Investigator : Asst. Prof. Dr. Chatchai Putson and Assoc. Prof. Dr. Nantakan Muensit 

       Department of Physics, Faculty of Science, Prince of Songkla University 
 
E-mail Address : chatchai.p@psu.ac.th 
 
Project Period : 3 April 2017 to 4 April 2019 
 
Abstract: 

Electrostrictive polymers have demonstrated an ability to convert mechanical energy into 
electrical energy and vice versa. The mechanism to be used in this study is to apply mechanical 
strain to the polymer and measure its generated electricity. This energy conversion has been 
exploited in an extensive range of applications, including sensors and actuators. The goal of energy 
harvesting is to capture the energy surrounding the material and then convert it into usable electrical 
energy. Recently, electrostrictive polymers have gained their renewed interest as smart materials for 
energy harvesting.  It is possible that the energy harvested on ambient vibration with electrostrictive 
polymers can lead to the self-powered electronic devices, e.g., wireless sensors without the battery 
usage. The purpose of this research is to fabricate the novel electrostrictive polymer composites 
base on interfacial mechanism for energy harvesting and flexible actuators. This research, a pulsed 
laser ablation technique was used to synthesize of conducting nanoparticles, while conductive 
polyaniline (PANI) and graphene (GRN) used as fillers for electrostrictive polymer composite. The 
Three phase composite can enhance the electric field-induced strain and energy harvesting 
capability of electrostrictive materials with accumulated charges and interfacial polarization. Important 
parameters such as the figure of merit for analyzing the energy conversion capability of these 
composites are characterized by morphological, thermal, dielectric and electrostrictive properties. 
The electrostrictive coefficient of all samples was investigate using a photonic displacement 
apparatus setup. This coefficient is one of crucial parameters for predicting the energy harvesting. 
Effect of fillers on their electrostrictive properties are also studied. Moreover, harvested current and 
harvested power from vibration energy of these composites are evaluated and performed on the 
double clamp holder with help of shaker. The study has demonstrated a useful way to 
simultaneously improve the energy conversion for electroactive materials as well as render it suitable 
for energy harvesting. From the results show the dielectric constant of composite films strongly 
increases with filler loading, which was related to the interfacial charge distribution between the PU 
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and either PANI or graphene fillers. Consequently, the increments of the electrostriction coefficient in 
electrostrictive polymer composites were observed with increasing filler contents A greater 
electrostriction effect of the PU three-phase composites at low electric field significantly is higher 
which related with contribute to conduction and interfacial polarization base on space charges 
distribution, filler-filler network and microstructure on crystallinity in the HS domain of PU matrix. 
Thus, larger induced strain behavior can be obtained on three phase composites. The coexistence 
with PANI and graphene in the electrostrictive PU matrix strongly relate to the energy conversion 
ability and provided high output power. Therefore, as the results indicated that they can be a 
potentially good actuator and vibration energy harvesting. 

 
Keywords : Polyurethane, Polyaniline, Graphene, Electrostrictive polymer, Energy harvesting  
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บทคดัยอ่ 

พอลเิมอรอ์เิลก็โทรสตรกิทฟิเป็นหนึ่งในพอลเิมอรท์างไฟฟ้าทีส่ามารถแปลงพลงังานกลเป็นพลงังาน
ไฟฟ้าและในทางกลบักนั การเพิม่ความสามารถทางไฟฟ้ากลของพอลเิมอร์ชนิดนี้มผีลท าให้ก าลงัฟ้าที่เกบ็
เกีย่วไดม้คี่าเพิม่ขึน้ การแปลงพลงังานจากพอลเิมอรอ์เิลก็โทรสตรกิทฟิและการเกบ็เกีย่วพลงังานจากแหล่ง
แหล่งก าเนิดที่อยู่ล้อมรอบตวัเราหรอืพลงังานทีเ่หลอืใช้ ได้แก่ ความร้อน การสัน่ไหวได้รบัความสนใจอย่าง
มากเนื่องจากมีบทบาทส าคญัโดยตรงส าหรบัการประยุกต์ในอุปกรณ์ที่ให้พลงังานเลีย้งตวัเองและเครอืข่าย
เซนเซอรแ์บบไรส้ายโดยไม่พึ่งพาแบตเตอรี ่พอลยิูรเีทนเป็นหนึ่ งในพอลเิมอรอ์เิลก็โทรสตรกิทิฟที่สามารถ
น ามาใช้เป็นวสัดุเกบ็เกี่ยวพลงังาน โดยวตัถุประสงค์หลกัของโครงการวจิยันี้คอืเตรยีมพอลเิมอร์อเิลก็โทร-  
สตรกิทฟิพอลยิรูเีทนใหม้คีวามสามารถในการแปลงพลงังานส าหรบัการเกบ็เกีย่วพลงังานและเป็นตวักระตุ้น
ชนิดยดืหยุ่น งานวจิยัเริม่ตน้โดยการเตรยีมฟิลม์พอลยิรูเีทนและวสัดุประกอบพอลยิรูเีทนดว้ยวธิหีล่อฟิลม์บาง
และเตรยีมอนุภาคทองแดงดว้ยเทคนิกทางการยงิแสงเลเซอรก์ าลงัสงู และเจอืดว้ยพอลเิมอรน์ าไฟฟ้าพอลอิะ
นิลนีและกราฟีน รวมถงึการเตรยีมฟิลม์พอลเิมอรอ์เิลก็โทรสตรกิทฟิในรปูพอลเิมอรป์ระกอบชนิดสามเฟสร่วม
ซึง่เกีย่วขอ้งกบัการเพิม่ประจุไฟฟ้าและโพลาไรเซชนัของสาร ฟิลม์ทีเ่ตรยีมไดจ้ะถูกน าไปทดสอบสมบตัทิาง
กายภาพ สมบตัคิวามรอ้น และสมบตัไิดอเิลก็ทรกิ นอกจากนี้ยงัศกึษาสมบตัอิเิลก็โทรสตรกิทฟิดว้ยชุดการวดั
การกระจดัโดยอาศยัเทคนิกโฟโตนิกเลเซอร์ และศึกษาการแปลงพลงังานของฟิล์มที่เตรยีมได้ด้วยชุดการ
สัน่สะเทอืน จากการทดสอบส่วนส าคญัพบว่าค่าไดอเิลก็ทรกิมคี่าสงูขึน้เมื่อปรมิาณสารเจอืเพิม่ขึน้ซึง่สมัพนัธ์
กบัองค์ประกอบของประจุไฟฟ้าและโพลาไซเซชนัชนิดอินเทอร์เฟสเซียลระหว่างพอลิยูรเีทนและสารเจือ 
นอกจากนี้พบว่าค่าไดอเิลก็ทรกิของฟิลม์วสัดุประกอบชนิดสามเฟสร่วมใหค้่าสงู ยงัพบว่าค่าสมัประสทิธิอ์เิลก็
โทรสตรกิทฟิของฟิลม์วสัดุประกอบชนิดสามเฟสร่วมมคี่าซึง่สอดคลอ้งกบัค่าไดอเิลก็ทรกิและการเชื่อมต่อกนั
และกนั และยงัพบว่าก าลงัไฟฟ้าที่เกี่ยวเก็บได้จากการสัน่ของฟิล์มวสัดุประกอบชนิดสามเฟสร่วมมีค่าสูง 
งานวจิยันี้ท าใหเ้หน็ว่าฟิลม์ประกอบพอลยิรูเีทนทีเ่ตรยีมขึน้นัน้สามารถน าไปใชง้านเป็นตวักระตุน้และการเกบ็
เกีย่วพลงังานจากการสัน่ไหว 
 
ค าหลกั : พอลยิรูเีทน, พอลอิะนิลนี, กราฟีน,พอลเิมอรอ์เิลก็โทรสตรกิทฟิ, การเกบ็เกีย่วพลงังาน  
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Executive summary  
1. ท่ีมาและความส าคญัของปัญหา 

ปัจจุบนัความต้องการบรโิภคอุปกรณ์อเิลก็ทรอนิกส์ชนิดพกพาหรอืส าหรบัเครอืข่ายเทคโนโลยแีบบ
ไรส้ายมเีพิม่ปรมิาณสูงขึน้ รวมถงึการพฒันาให้อุปกรณ์อเิลก็ทรอนิกสด์งักล่าวบรโิภคก าลงัไฟฟ้าต ่าๆ เช่น 
เครื่องรบัวทิยุไรส้าย รโีมทไรส้าย เมาสไ์รส้าย หูฟังไรส้าย เป็นตน้ อุปกรณ์อเิลก็ทรอนิกสแ์บบไรส้ายดงักล่าว
มานี้จ าเป็นต้องใชแ้หล่งจ่ายพลงังานไฟฟ้าจากภายนอกเช่นแบตเตอรีจ่ าเป็นต้องเตมิประจุไฟฟ้าหรอืเปลีย่น
ใหม่ จึงมีนักวิจยัและกลุ่มวิจยัหลายกลุ่มมีแนวคิดในการเก็บเอาพลงังานจากแหล่งก าเนิดที่อยู่ล้อมรอบ 
(Ambient energy) หรอืพลงังานที่เหลอืใช ้(Waste energy) เช่น การสัน่ การเคลื่อนไหว ความรอ้น เป็นต้น
[1-3] สามารถน าพลงังานเหล่านี้มาแปลงเป็นพลงังานไฟฟ้าและสามารถกกัเก็บสะสมไว้เพื่อป้อนอุปกรณ์
ไฟฟ้าหรืออิเล็กทรอนิกส์เรียกว่า การเก็บเกี่ยวพลังงาน (Energy harvesting หรือ Energy scavenging) 
จดัเป็นอีกช่องทางหนึ่งส าหรบัพลงังานทดแทนในอนาคตและถึงเป็นพลงังานสะอาดหรอืพลงังานสเีขยีว 
(Green energy) โดยไม่มผีลกระทบต่อสิง่แวดลอ้ม แหล่งพลงังานทีเ่หลอืใชน้ี้สามารถเกบ็เกีย่วหรอืแปลงเป็น
พลงังานไฟฟ้าดว้ยวสัดุอเิลก็โทรแอคทฟิ (Electroactive materials, EAP) โดยพลงังานทีเ่กบ็เกีย่วไดด้ว้ยวสัดุ
นี้สามารถที่จ่ายให้อุปกรณ์อิเล็กทรอนิกส์ขนาดเล็กที่บริโภคหรือใช้ก าลังไฟฟ้าต ่าๆ ปัจจุบันพอลิเมอร์
อเิลก็โทรสตรกิทฟิ (Electrostrictive polymers) เป็นตวัเลอืกอกีกลุ่มหนึ่งของพอลเิมอร ์EAP ทีไ่ดร้บันิยมใช้
ในแปลงพลงังานกลเป็นพลงังานไฟฟ้าเนื่องจากการเตรยีมไดส้ะดวกกว่ากลุ่มพอลเิมอรไ์พอโิซอเิลก็ทรกิโดย
ไม่จ าเป็นตอ้งน ามาผ่านขัน้ตอนการยดืและมคีวามยดืหยุ่นสงูและใหค้วามหนาแน่นพลงังานสงู[4] พอลยิรูเีทน 
(Polyurethane,PU) จดัเป็นหนึ่งในพอลิเมอร์อเิลก็โทรสตรกิทฟิ[5] หลายสบิปีก่อนพอลเิมอรช์นิดนี้ที่ได้รบั
ความสนใจและน ามาใช้อย่างกวา้งขวางในงานดา้นตวักระตุ้นและทรานสดวิเซอร์[6] งานวจิยัหลายงาน[5,7-
8]ไดอ้ธบิายความสามารถในการเกดิความเครยีดภายใต้สนามไฟฟ้าส าหรบัพอลเิมอร์อเิลก็โทรสตรกิทฟิ โดย
อาศยัปรากฎการณ์อเิลก็โทรสตรกิทฟิแสดงความสมัพนัธร์ะหว่างความเครยีดเป็นแบบก าลงัสอง (Quadratic 
effect) คอื 2S ME เมื่อ S คอืความเครยีด E  คอืความเขม้สนามไฟฟ้า และ M คอืสมัประสทิธิอ์เิลก็โทร
สตริกทิฟ (Electrostrictive coefficient) งานวิจยัก่อนหน้านี้ผู้ ได้ศึกษาการแปลงพลงังานกลเป็นพลังงาน
ไฟฟ้าของพอลเิมอรช์นิดนี้ [9,10] พบว่าค่าสมัประสทิธิก์ารแปลงพลงังานและความสามารถในการเกบ็เกี่ยว
พลงังานกล (Figure of merit, FoM ) คอื MY ซึง่เป็นตวัแปรบ่งบอกความสามารถในการแปลงพลงังานกล
เป็นไฟฟ้าด้วยวัสดุ ซึ่งความสามารถนี้ขึ้นกับค่า r คือไดอิเล็กทริกและ Y คือค่ายังมอดูลัส (Young’s 
modulus) พบว่าหากตอ้งการพอลเิมอรท์ีส่ามารถแปลงพลงังานไฟฟ้าออกมามากๆจ าเป็นตอ้งใชพ้อลเิมอรท์ีม่ ี
ค่าคงทีไ่ดอเิลก็ทรกิสงูๆ จากความสมัพนัธน์ี้ถูกน าไปใชใ้นการพฒันาปรบัปรุงวสัดุอเิลก็โทรสตรกิทฟิส าหรบั
การเกบ็เกีย่วพลงังาน[11]  

การเพิม่ค่าไดอเิลก็ทรกิส าหรบัพอลเิมอรน์ัน้มหีลายวธิี หนึ่งในนัน้คอืการเตรยีมชิ้นงานให้เป็นวสัดุ
ประกอบ โดยวสัดุประกอบนัน้ประกอบดว้ยการรวมกนัของวสัดุสองชนิดขึน้ไป ส่วนประกอบทีม่ารวมกนัจะมี
ความแตกต่างกนัในด้านรูปแบบ องค์ประกอบทางเคม ีและไม่เป็นตวัละลายซึ่งกนัและกนั การเพิม่ขึน้ของ
ค่าคงทีไ่ดอเิลก็ทรกิของวสัดุประกอบนี้เป็นผลมาจากกฎการร่วมของวสัดุไดอเิลก็ทรกิและกลไกการเกดิโพลา
ไรเซชนัอนิเฟสเชยีล (interfacial polarization)  การเติมสารเจอื (Fillers) ที่มีค่าไอเล็กทรกิสูง เช่น สารเจอื
กลุ่มเซรามิกส์เป็นอีกวิธีหนึ่งในการเพิ่มค่าคงที่ไดอิเล็กทริกของพอลิเมอร์ ตัวอย่างเช่นการเติม Lead 
magnesium niobate diacrylate (PMM-PT) ร้อยละ 30 โดยปรมิาตรในยางซิลโิคนให้ค่าไดอิเลก็ทรกิเป็นสี่
เท่าที่ความถี่ 10 เฮิร์ต[12] แต่การเพิ่มไดอิเล็กทริกด้วยวิธีนี้ไม่เหมาะส าหรบัการน ามาประยุกต์ใช้เป็น
ตัวกระตุ้นและการแปลงพลังงานไฟฟ้ากล เนื่ องจากเซรามิกส์มีค่าความแข็ง (Stiffness) สูงท าให้
ความสามารถในการยดืหดของวสัดุประกอบลงลด[13] ก่อนนี้คณะผู้วจิยัได้ศึกษาอทิธิพลของสารเจอืกลุ่ม
โลหะต่อสมบตัไิดอเิลก็ทรกิขอวสัดุประกอบพอลยิูรเีทน[14]  สารเจอืกลุ่มโลหะนี้สามารถเพิม่ค่าไดอเิลก็ทรกิ
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ของวสัดุประกอบซึง่เป็นไปตามกฏของก าลงั (Power law) แต่อย่างไรกต็ามสารเจอืกลุ่มโลหะมคีวามหนาแน่น
สงูและเกดิการเกาะกลุ่ม (Agglomerate) ในเนื้อเมทรกิซไ์ดง้่ายและมกีารกระจายตวัของสารเจอืต ่านัน้สง่ผลให้
ค่าไดอเิลท็รกิและความสามารถของการเกบ็เกี่ยวพลงังานลดลง[11] นอกจากนี้การน าพอลเิมอรน์ าไฟฟ้ามา
ผสมเขา้ดว้ยกนันัน้เป็นอกีวธิหีนึ่งทีไ่ดร้บัความนิยมเนื่องจากพอลเิมอรม์สีภาพน าไฟฟ้าสูงและสามารถผสม
ร่วมกันได้ดี มีขนวนการเตรียมที่ไม่ยุ่งยาก[15-16] หนึ่งในพอลิเมอร์น าไฟฟ้าที่น่าสนใจคือพอลิอะนิลีน 
(Polyaniline, PANI) เป็นพอลิเมอร์น าไฟฟ้าที่ถูกน าไปประยุกต์ใช้อย่างกว้างขวาง ได้แก่  ขัว้ไฟฟ้า 
(Electrodes) ตัวรบัรู้ชีวภาพ (Biosensor) แบตเตอรี่ (Batteries) ไดโอด (Diode) และอุปกรณ์เก็บพลงังาน 
(Energy storage devices) เป็นต้น เนื่องแสดงสมบตัสิภาพการน าไฟฟ้าสูง (10-4 S/cm) สมบตัทิางแสงและ
ทางกลสงู มคีวามเสถยีร และเตรยีมขึน้รปูไดง้่าย[17,18] การเตรยีมฟิลม์ประกอบระหว่างพอลยิูรเีทนและพอ
ลอิะนิลนีท าให้สามารถเพิม่ค่าคงที่ไดอเิลก็ทรกิและให้การกระจายตวัที่ดี[15] นอกจากนี้กราฟีนเป็นหนึ่งใน
สารเจอืทีน่่าสนใจเนื่องจากค่าสภาพน าไฟฟ้าทีส่งูซึง่เป็นสิง่ทีน่ ามาพจิารณาในการเพิม่ประจุและค่าไดอเิลก็ท
รกิของสารได[้19] 

ดงันัน้ในงานวจิยันี้จงึมุ่งเป้าไปทีก่ารเกบ็เกีย่วพลงังานการสัน่ดว้ยวสัดุประกอบพอลเิมอรร์ะหว่างพอ
ลยิูรเีทนเจอืดว้ยวสัดุน าไฟฟ้าชนิดพอลเิมอรน์ าไฟฟ้าและกราฟีน เริม่ต้นจากการเตรยีมขึน้รูปฟิลม์บางของ
วสัดุประกอบพอลเิมอรน์ี้เพื่อศกึษาความสมัพนัธร์ะหว่างสมบตัไิดอเิลก็ทรกิและลกัษณะการกระจายตวัของ
สารเจอื อทิธผิลของสารเจอืต่อโครงสรา้งเฟสของพอลยิูรเีทน จากนัน้ศกึษาสมบตัอิเิลก็โทรสตรกิทฟิและการ
เกบ็เกี่ยวพลงังานจากพลงังานการสัน่เปลี่ยนเป็นพลงังานไฟฟ้าของฟิล์มวสัดุประกอบที่เตรยีมขึน้ รวมถึง
วเิคราะหค์วามสามารถในการเกบ็เกีย่วพลงังานการสัน่จากวสัดุชนิดน้ี 

 
2. วตัถปุระสงค ์
2.1 ผลติฟิลม์บางประกอบอเิลก็โทรสตรกิทฟิทีเ่จอืดว้ยพอลเิมอรน์ าไฟฟ้าและสารน าไฟฟ้า  
2.2 สงัเคราะหแ์ละศกึษาตวัแปรอนุภาคน าไฟฟ้าดว้ยเทคนิกการยนิแสงเลเซอรก์ าลงัสงู  
2.3 ศกึษาสมบตัทิางไฟฟ้าและสมบตัอิเิลก็โทรสตกิทฟิของฟิลม์ประกอบพอลยิรูเีทนทีเ่จอืดว้ยพอลเิมอรน์ า
ไฟฟ้าและอนุภาคน าไฟฟ้า  
2.4 ศกึษาและเกบ็เกีย่วพลงังานจากการสัน่ของวสัดุประกอบอเิลก็โทรสตรกิทฟิที่เตรยีมขึน้ได ้
 
3. ระเบียบวิธีวิจยั 
3.1 เกบ็รวบรวมขอ้มลูกระบวนการการเกบ็เกีย่วพลงังานกลโดยอาศยัวสัดุพอลเิมอรท์างไฟฟ้ากล 
3.2 เตรยีมอนุภาคน าไฟฟ้าดว้ยเทคนิกการยงิแสงเลเซอรก์ าลงัสงู 
3.3 เตรยีมฟิสม์วสัดุประกอบพอลยิรูเีทนทีเ่จอืดว้ยกราฟีนและอนุภาคน าไฟฟ้า 
3.4 ศกึษาสมบตัทิางกายภายของฟิลม์ประกอบทีเ่ตรยีมได ้
3.5 ศกึษาสมบตัไิดอเิลก็ทรกิและสมบตัอิเิลก็โทรสตรกิทฟิของชิน้ตวัอย่าง 
3.6 ทดสอบการเกบ็เกีย่วพลงังานของการสัน่จากฟิลม์วสัดุประกอบพอลยิรูเีทนทีเ่จอืดว้ยกราฟีน 

 
4. งบประมาณทัง้โครงการ   600,000 บาท 

 
5. ผลผลิตท่ีได้จากโครงการวิจยั  

Ardimas, C. Putson and N. Muensit (2018) “High electromechanical performance of modified 
electrostrictive polyurethane three-phase composites”, Composites Science and Technology 
158, 164-174. (IF=5.202) 
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6. วิธีการทดลอง 

6.1  การเตรยีมฟิลม์วสัดุฟิลม์วสัดุประกอบพอลยิรูเีทน 
โครงการวจิยันี้ไดเ้ตรยีมวสัดุประกอบพอลเิมอรร์ะหว่างพอลยิรูเีทน(Polyurethane PU Estane 58888-

NAT 021) ผลติจาก Lubrizol Corporation ซึง่มสีดัสว่นองคป์ระกอบเฟสสว่นแขง็ (hard segment) แสดงกลุ่ม
ไดไอโซไซยาเนต ไดแ้ก่ MDI (4,4-methylene bis(phenyl isocyanate)), BDO (1,4-butanediol) คดิเป็นรอ้ย
ละ 46 ขณะทีส่ว่นของเฟสสว่นอ่อน (soft segment) ซึง่มอีงคป์ระกอบกลุ่มพอลอิอลเป็น PTMO (poly 
tetramethylene oxide) ดงัรปูที ่ 1 โดยสว่นอ่อนนัน้เป็นสว่นของกลุ่มไดออลซึง่ม ี –C-O-C- ท าใหม้คีวาม
ยดืหยุ่น ขณะทีส่ว่นแขง็นัน้เป็นสว่นของกลุ่มไดไอโซไซยาเนตม ี –NH-CO- ใหค้วามแขง็ และมพีนัธะของ
ไฮโดรเจนจากหมูฟั่งกช์นัของสว่นนี้ดว้ย โดยปรมิาณสดัสว่นระหว่างสองกลุ่มนี้เป็นตวัก าหนดคณุลกัษณะของ
พอลยิรูเีทน โดยกลุ่มทีม่ปีรมิาณของกลุ่มไดไอโซไซยาเนตสงูมผีลท าใหพ้อลยิรูเีทนมคีวามแขง็แรงสงู ซีง่พอลิ
ยรูเีทนมเีน้ือพอลเิมอรท์ัง้สว่นออ่นและสว่นแขง็นัน้จดัเป็นวสัดุเนื้อต่างกนั  

 

รปูที ่1 โครงสรา้งของพอลยีรูเีทน Estane 58888 [20] 

เริ่มต้นจากการเตรียมสารละลายพอลิยูรีเทนทัง้ที่เจือและไม่เจือสารน าไฟฟ้าอาศัยด้วยวิธีการผสม
สารละลายแสดงดงัรปูที ่2  โดยมตีวัท าละลายเมทธลิ-2-ไพไรลโิดน (NMP) เริม่ต้นน าอบเมด็พอลยิรูเีทนอบที่
อุณหภูม ิ80 องศาเซลเซยีส เป็นเวลาอย่างน้อย 2 ชัว่โมง เพิง่ไล่ความชื้น จากนัน้ชัง่น ้าหนักเมด็พอลยิูรเีท
นต่อปรมิาณตวัท าละลาย 1:5 ที่อุณหภูม ิ80 องศาเซลเซยีส เป็นเวลา 45 นาท ีจากนัน้น าสารเจอืที่ผ่านการ
สัน่ดว้ยอุลตรา้โซนิกเป็นเวลา 20 นาท ีน ามาเจอืในสารละลายพอลยีูรเีทนทีเ่งื่อนไขความเขม้ขน้ของสารเจอื
และกวนต่ออกี 3 ชัว่โมงจนไดล้ะลายเป็นเนื้อเดยีวกนั และดงัรปูที ่3(ก) แลว้น าสารละลายมาเทใสข่วดแลว้ปิด
ฝา ทิง้ไวจ้นฟองอากาศหายไปจงึสามารถน าไปใชไ้ด้ จากนัน้จงึน าสารละลายทีเ่ตรยีมไดม้าปาดขึน้รูปฟิล์ม
บางแสดงดงัรปูที ่3(ข)   
 

 
 

รปูที ่2 ไดอะแกรมการเตรยีมสารละลายพอลยิรูเีทนทัง้ทีเ่จอืสารน าไฟฟ้า 

MDI 
BDO 

soft segment 

hard segment 
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รปูที ่3  (ก) การเตรยีมสารละลายพอลยิรูเีทนดว้ยวธิกีารหล่อฟิลม์บาง  
และ (ข) การขึน้รปูฟิลม์บางดว้ยชุดใบมดีปาดฟิลม์ 

 
6.2 การสงัเคราะหอ์นุภาคโลหะน าไฟฟ้าดว้ยเทคนิกการยนิแสงเลเซอรก์ าลงัสงู 

ออกแบบและสรา้งโครงยดึอุปกรณ์การยงิแสงเลเซอรก์ าลงัสงู เลเซอรช์ุดตดิตัง้ทีใ่ชเ้ป็น Nd:YAG  จะ
เป็นเลเซอรช์นิด Nanosecond pulse laser  ทีม่รีะยะเวลาในการแผ่รงัสต่ีอ 1 pulse อยู่ที ่5-250 นาโนวนิาท ี
ซึง่เป็นช่วงเวลาทีส่ ัน้มากๆ ใหไ้ดพ้ลงังานทีส่งู โดยปกตแิลว้พลงังานสงูสดุของเลเซอรช์นิดนี้จะอยู่ที ่500 วตัต์
ทีป่ล่อยล าแสงออกมาเป็นจงัหวะ เน่ืองจากสามารถใหป้ระสทิธภิาพในการตดัทีส่งูกว่าเลเซอรช์นิดทีใ่หล้ าแสง
ออกมาแบบต่อเนื่อง (Continuous-wave Laser) นี้จะให้พลงังานในการตดัวสัดุทีส่งูมากภายในระยะเวลาอนั
สัน้เป็นผลให้วสัดุเกิดการหลอมตัว และระเหยแทบจะในทนัทีที่ถูกฉายด้วยล าแสงเลเซอร์แสดงดงัรูปที่ 4 
แสดงล าดับกระบวนการยิงแสงเลเซอร์ก าลังสูงในการสงัเคราะห์  โดยรูปที่ 5-6 แสดงชุดการติดตัง้การ
สงัเคราะหอ์นุภาคทองแดงดว้ยการยงิแสงเลเซอรก์ าลงัสงู 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
             รปูที ่4 แสดงล าดบักระบวนการยงิเลเซอรก์ าลงัสงู 
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รปูที ่6 แสดงขัน้การสงัเคราะหอ์นุภาคนาโนทองแดง 
 
การสงัเคราะห์ผงทองแดงด้วยเทคนิการยงิแสงเลเซอร์ก าลงัสูงนี้ จ าเป็นต้องเตรยีมแผ่น

ทองแดงบรสิุทธิต์ดัเป็นชิ้นแล้วน ามาใส่ในขวดพลาสติกก่อนกระบวนการยงิเลเซอรแ์อบเบลชนัที่
พลงังานแสงต่างๆ โดยการสงัเคราะหอ์นุภาคนาโนด้วยกระบวนการยงิเลเซอรก์ าลงัสงูใช้พลงังาน

Nd:YAG 

laser 
 

ปริซมึ 
 ชิน้งาน 

เลนส์นนู 

รปูที ่5 ชุดเครื่องมอืในการสงัเคราะหอ์นุภาคนาโนทองแดง 
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จากเลเซอร์ที่ต่างกนั ทัง้หมด 4 ค่า และที่ความยาวคลื่น 1064 นาโนเมตร เวลาในการยงิ 5 นาที
เท่ากนั และความถี ่10 เฮริต์ 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
รปูที ่7 การเตรยีมชิน้ทองแดงในการสงัเคราะหอ์นุภาคนาโนทองแดงดว้ยแสงเลเซอรก์ าลงัสงู 

 
6.2 การศกึษาลกัษณะรปูร่างและขนาดของอนุภาคทองแดงดว้ยทางกลอ้งจุลทรรศน์อเิลก็ตรอนแบบสอ่ง

ผ่าน (TEM) 
ลกัษณะรปูร่างและขนาดของอนุภาคทีส่งัเคราหไ์ดด้ว้ยอาศยักลอ้งจุลทรรศน์อเิลก็ตรอนแบบสอ่งผ่าน 

(Transmission electron Microscope, TEM) ทีก่ าลงัขยาย 100,000 เท่า ของแต่ละเงื่อนไข  
 

6.3 การศกึษาลกัษณะทางสญัฐานวทิยาของฟิลม์ประกอบพอลยิรูเีทน 
การกระจายตัวของสารเจือในเนื้อวัสดุประกอบพอลิยูรีเทนที่เงื่อนไขต่างๆ โดยใช้กล้องจุลทรรศน์

อเิลก็ตรอนแบบสง่กราด (Scanning Electron Microscope, SEM) รุ่น FEI Quanta 400 ทีก่ าลงัขยาย 1000, 
3000 และ 5000 เท่า และศกึษาลกัษณะพื้นผวิของฟิล์มที่เตรยีมได้ด้วยเครื่อง Atomic Force Microscopy, 
AFM  
  

6.4  การศกึษาโครงสรา้งทางเคมดีว้ยเครือ่งฟูเรยีรท์รานสฟ์อรม์ อนิฟราเรดสเปคโทรมเิตอร ์(FTIR) 
โครงสรา้งทางเคมขีองฟิล์มพอลยิูรเีทนและฟิล์มประกอบโดยตรวจสอบด้วยเครื่องฟูเรยีร์ทรานสฟ์อร์ม 

อนิฟราเรดสเปคโทรมเิตอร ์(Fourier Transform Infrared Spectrometer (FTIR); Bruker EQUINOX 55) ซึง่
FTIR จะใชก้ารวดัความเขม้เขม้แสงทีค่วามยาวคลื่นต่าง ๆ กนัอย่างต่อเน่ืองเปรยีบเทยีบกบัเวลา จากนัน้จะ
ถูกเปลีย่นให้เป็นสเปกตรมัของความเขม้ของแสงต่อเลขคลื่น (Wave number)โดยการ Fourier Transform 
ดว้ยคอมพวิเตอรก์จ็ะไดอ้อกมาเป็น Fourier Transform Spectrum โดยในการทดลองนี้ใชส้เปกตรมัของรงัสี
อนิฟราเรด ในช่วง Mid Infrared Region (MIR) ซึง่มเีลขคลื่นอยู่ในช่วง 2700-3500 cm-1 และ 1,000–1,800 
cm-1 

 
6.5 การศกึษาสมบตัไิดอเิลก็ทรกิและสมบตัทิางไฟฟ้าของฟิลม์ทีเ่ตรยีมได้ 
การวเิคราะหส์มบตัทิางไฟฟ้าและสมบตัทิางไดอเิลก็ทรกิของฟิลม์บางบรสิุทธิแ์ละฟิลม์บางประกอบนัน้ท า

ได้โดยอาศัย เครื่อง LCR meter HIOKI รุ่น  IM3533 แสดงดังรูปที่  8 สามารถวัดค่ าความจุ ไฟ ฟ้ า 
(Capacitance), ค่าสูญเสยีไดอเิลก็ทรกิ (Dielectric loss) แล้วน ามาค านวณค่าคงที่ไดอเิลก็ทรกิ (Dielectric 
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constant) และสภาพน าไฟฟ้า (Conductivity) ทีม่คีวามถีต่ ่าๆตัง้แต่ 1 Hz ถงึ 106 Hz และหาค่าเฉลีย่จากการ
ท าซ ้าดว้ยตวัอย่าง 5 ชิน้ต่อเงื่อนไข 

 
 

 
 

รปูที ่8 เครื่อง LCR  Meter ยีห่อ้ HIOKI รุ่น IM3533   
 

6.6 การศกึษาสมบตัอิเิลก็โทรสตรกิทฟิของของฟิลม์วสัดุประกอบพอลยิรูเีทน 
การศกึษาปรากฎการณ์อเิลก็โทรสตรกิทฟิของฟิล์มวสัดุประกอบพอลยิูรเีทนเตรยีมได้นี้อาศยัชุดความ

ความเครยีดภายใตส้นามไฟฟ้า ดงัรปูที ่9 โดยน าชิน้ตว้อย่างตดัเป็นแผน่กลมมขีนาดเสน้ผ่านศนูยก์ลาง 3 cm 
มาวางระหว่างขัว้ไฟฟ้า แล้วให้สนามไฟฟ้ากระแสสลบัแก่สารตัวอย่าง (ตัง้แต่ 0 ถึง 6 MV/m) แล้ววดัค่า
ความเครยีดดว้ยหวัวดัโฟโตนิกเซนเซอร ์อ่านค่าสญัญาณทีไ่ดจ้ากเครื่องขยายล๊อก-อนิ (lock-in amplifier)  

 
 

 
 

รปูที ่9 ชุดการวดัปรากฎการณ์อเิลก็โทรสตกิทฟิดว้ยวดัการกระจดัโฟโตนิก 
 
 
 
 
 

LCR Meter 



11 
 

6.7  การศกึษาการเกบ็เกีย่วพลงังานของของฟิลม์วสัดุประกอบอเิลก็โทรสตรกิทฟิพอลยิรูเีทน 
พอลิเมอร์อิเล็กโทรสตริกทีฟยังสามารถน ามาใช้แปลงพลังงาน (Energy conversion) อาศัย

ปรากฎการณ์อเิลก็โทรสทิกทีฟแสดงความสมัพนัธ์ระหว่างความเครยีดและการกระจดัทางไฟฟ้าเป็นแบบ
ก าลงัสอง  

 
2S sT ME        (1) 

2D E MTE      (2) 
 

เมื่อ D  คอืเวกเตอรก์ารกระจดัทางไฟฟ้า S คอืความเครยีด T  คอืความเค้น E  คอืความเขม้สนามไฟฟ้า 
  คอืค่าสภาพยอมทางไฟฟ้า s  คอืค่าสมัประสทิธิค์วามยดืหยุ่น (Elastic compliance coefficient)  และ 
M  คอืสมัประสทิธิอ์เิลก็โทรสตรกิทฟิ (Electrostrictive coefficient)  เมื่อพอลเิมอรไ์ดร้บัความเคน้ (T ) พอลิ

เมอรจ์ะใหก้ระแสไฟฟ้า ( I ) ไหลในวงจรอาศยัความสมัพนัธก์บัค่าการกระจดัทางไฟฟ้า (
A

dD
I dA

dt
   โดย 

A เป็นพื้นที่ของขัว้ไฟฟ้า (Electrode) บนพอลิเมอร์ เช่นเดียวกนักบัพอลเิมอร์ไพอิโซอิเล็กทรกิ  แต่จาก
สมการที ่5 นัน้การเกดิกระแสไฟฟ้าของพอลเิมอร์อเิลก็โทรสตรกิทฟิจ าเป็นต้องใหส้นามไฟฟ้าภายนอกดว้ย
เพื่อเหนี่ยวน าโพลาไรเซชัน่ใหพ้อลเิมอรเ์สมอืนเป็นพอลเิมอรไ์พอโิซอเิลก็ทรกิเทยีม (Pseudo piezoelectric) 
จากสมการขา้งตน้ค่ากระแสไฟฟ้าทีเ่กดิจากพอลเิมอรอ์เิลก็โทรสตรกิทฟิภายใตก้ารสัน่แสดงโดยสมการ [10]   
 

12 dc

A

dS
I MYE dA

dt
       (3)  

การทดสอบการเกบ็เกี่ยวพลงังานการสัน่ด้วยพอลเิมอร์อเิลก็โทรสตรกิทิฟแสดงดงัรูปที่ 8 และ 9 
ปลายดา้นบนของพอลเิมอรจ์ะถูกตรงึไว้บนคานเหลก็ และปลายอกีดา้นหนึ่งตรงึไวก้บัล าโพง โดยล าโพงจะ
เป็นตวัสัน่ท าให้เกดิการยืดหดของแผ่นฟิล์มพอลเิมอร์ซึ่งความถี่และแอมปลิจูดของการสัน่ถูกควบคุมโดย
เครื่องก าเนินสญัญาณ (function generator) ผ่านตัวขยายขนาดสญัญาณ (power amplifier) ขณะเดยีวกนั
ป้อนสนามไฟฟ้ากระแสตรงใหก้บัพอลเิมอร ์เมื่อล าโพงสัน่เกดิความเคน้บนพอลเิมอร ์เกดิกระแสไฟฟ้าหรอืค่า
ความต่างศกัย์กระแสสลบับนตัวต้านทานตกคร่อมจะถูกว่าที่ความถี่ของการสัน่โดยอาศยัเครื่องขยายลอ็ก

สญัญาณ(lock in amplifier) ก าลงัไฟฟ้าสามารถหาไดจ้ากความต่างศกัยต์กคร่อม 2P I R  ค่าศกัยไ์ฟฟ้าที่

ไดน้ัน้สมัพนัธก์บัแอมปลจิูดของการสัน่ หากมกีารเชื่อมต่อกบัตวัต้านทานทีเ่หมาะสม (Optimal load, optR ) 
กจ็ะไดก้ าลงังานไฟฟ้าสงู  ซึง่ตวัตา้นทานทีเ่หมาะสมมคีวามสมัพนัธก์บัค่าความจุของวสัดุ  

 
1/ 2optR fC       (4)  

เมื่อC  เป็นค่าตวัเกบ็ประจุของวสัดุไพอโิซอเิลก็ทรกิ และ f เป็นความถี่การสัน่  ซึง่ก าลงัทีไ่ดเ้ป็น
สดัสว่นสมัพนัธก์บัความถีแ่ละความเคน้โดยก าลงัไฟฟ้ามคี่าพลงังานมากสดุภายใตก้ารสัน่ทีค่วามถีก่ าทอน  
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รปูที ่8 ชุดการทดสอบการเกบ็เกีย่วพลงังานการสัน่ 
 

 
 

รปูที ่9 ต าแหน่งฟิลม์พอลเิมอรอ์เิลก็โทรสตรกิทฟิบนชุดเกบ็เกีย่วพลงังานการสัน่ดว้ย 
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7. ผลการทดลอง 

7.1 ลกัษณะการกระจายตวัของวสัดฟิุลม์วสัดปุระกอบพอลิยูรีเทน 
หลงัจากการไดส้ารละลายพอลยิูรเีทนทีเ่ป็นเนื้อเดยีวกนัแลว้ จากนัน้น าสารละลายทีไ่ดไ้ปขึน้รปูฟิลม์บาง

ภายใต้ฟิล์มประกอบที่สารเจอืน าไฟฟ้าต่างชนิดกนั ฟิล์มบางประกอบพอลยิูรเีทนที่เจอืด้วยพอลแิอนนิลิน
(PANI) กราฟีน(GRN) และสารเจอืผสม(GRN/PANI) แสดงดงัรปูที ่10 และศกึษาลกัษณะการกระจายตวัของ
สารเจือแต่ละชนิดด้วย SEM และลกัษณะพื้นผิวด้วย AFM แสดงดงัรูปที่ 11 และ 12 ตามล าดบั และหาก
พจิารณาการกระจายตวัของสารเจอืพอลแิอนนิลนิจะมกีารเกาะกลุ่มของสารเจอืและซึง่การการกระจายตวัของ
พอลอิะนิลนีและกราฟีนในเนื้อพอลยิรูเีทนมกีารกระจายตวัไดด้แีละมลีกัษณะการกระจายอย่างไม่เป็นระเบยีบ 

 

 
 

รปูที ่10 ภาพถ่ายของฟิลม์บางประกอบพอลยิรูเีทนทีเ่ตรยีมได ้
 

 
 

รปูที ่11 SEM ของภาคตดัขวางของฟิลม์บางประกอบ (a) ฟิลม์บางพอลยิรูเีทนบรสิทุธิ ์(b) ฟิลม์บาง
ประกอบพอลยิรูเีทนทีเ่จอืดว้ยกราฟีน (c) ฟิลม์บางประกอบพอลยิรูเีทนทีเ่จอืดว้ยพอลแิอนนิลนี และ 
(d) ฟิลม์บางประกอบพอลยิ-ูรเีทนทีเ่จอืดว้ยการผสมของกราฟีนและพอลแิอนนิลนี 
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รปูที ่12 AFM ลกัษณะพืน้ผวิของฟิลม์บางประกอบทีเ่ตรยีมได ้(a) ฟิลม์บางพอลยิูรเีทนบรสิทุธิ ์ (b) 
ฟิล์มบางประกอบพอลยิูรเีทนทีเ่จอืดว้ยพอลแิอนนิลนี และ (c) ฟิล์มบางประกอบพอลยิูรเีทนทีเ่จอื
ดว้ยการผสมของกราฟีนและพอลแิอนนิลนี 

 
7.2. ผลของการสงัเคราะหอ์นุภาคทองแดงด้วยเทคนิกการยินแสงเลเซอรก์ าลงัสูง 
อนุภาคที่สงัเคราะห์ได้จากการทดลองแต่ละเงื่อนไขนัน้จะน าไปวดัขนาดและรูปร่างโดยอาศัยกล้อง

จุลทรรศน์อเิลก็ตรอนแบบส่องผ่าน (Transmission electron Microscope, TEM) ซึ่งจะได้ภาพที่ก าลงัขยาย 
100,000 เท่า และสามารถเขยีนเป็นแผนภูมแิสดงการกระจายของขนาดอนุภาคทีไ่ด้จากการสุ่มวดัในระดบั
พลงังานต่างๆ ดงัแสดงในรปูที ่13-16 

 
 
 
 

(a) 

(b) 

(c) 
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(a)                                                                           (b) 

รปูที ่13 (a) ภาพถ่ายจากกลอ้งจุลทรรศน์อเิลก็ตรอนแบบสอ่งผ่าน (TEM) ทีพ่ลงังาน 47.26 mJ (b) แผนภูมิ
แสดงขนาดและจ านวนอนุภาคทีไ่ดจ้ากการสุม่วดัทีพ่ลงังาน 47.26 mJ 
 

 
 
 
 
 
 
                                                                       

(a)                                                                           (b) 
รปูที ่14 (a) ภาพถ่ายจากกลอ้งจุลทรรศน์อเิลก็ตรอนแบบสอ่งผ่าน (TEM) ทีพ่ลงังาน 65.65 mJ (b) แผนภูมิ
แสดงขนาดและจ านวนอนุภาคทีไ่ดจ้ากการสุม่วดัทีพ่ลงังาน 65.65 mJ 
 

 
 
              

 
 

(a)                                                                           (b) 
รปูที ่15 (a) ภาพถ่ายจากกลอ้งจุลทรรศน์อเิลก็ตรอนแบบส่องผ่าน (TEM) ทีพ่ลงังาน 87.04 mJ (b) แผนภูมิ
แสดงขนาดและจ านวนอนุภาคทีไ่ดจ้ากการสุม่วดัทีพ่ลงังาน 87.04 mJ 
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(a)                                                            (b) 
รปูที ่16 (a) ภาพถ่ายจากกลอ้งจุลทรรศน์อเิลก็ตรอนแบบส่องผ่าน (TEM) ทีพ่ลงังาน 105.80 m (b) แผนภูมิ
แสดงขนาดและจ านวนอนุภาคทีไ่ดจ้ากการสุม่วดัทีพ่ลงังาน 105.80 mJ 

 
จากแผนภูมิจะเห็นได้ว่าการกระจายของขนาดที่ทัง้ 4 พลงังานจะค่อนขา้งไม่แตกต่างกนัมากนัก คือ

ขนาดของอนุภาคจะมขีนาดทีม่ากทีสุ่ดคอืช่วง 2 นาโนเมตรทัง้ 4 ระดบัพลงังาน จงึท าใหส้รุปไดว้่าพลงังานที่
ใชไ้ม่มผีลต่อขนาดของอนุภาค แต่จะสง่ผลต่อปรมิาณการเกดิอนุภาค โดยยิง่พลงังานสงูจะยิ่งเกดิอนุภาคใน
ปรมิาณที่มากขึน้ ซึ่งจากการทดลองจะไดว้่าทีพ่ลงังาน 105.8 นาโนเมตร มปีรมิาณอนุภาคที่เกดิขึน้ 0.005 
กรมั แต่ที่พลงังานที่ 46.76 และ 65.66 นาโนเมตร มีปริมาณอนุภาคเกิดขึ้นแค่ 0.002 กรมั ซึ่งปริมาณที่
เตรยีมไดน้ัน้มปีรมิาณทีน้่อยมากและใชเ้วลานาน 

 
7.3 ศึกษาโครงสรา้งทางเคมีด้วยเครือ่งฟเูรียรท์รานสฟ์อรม์ อินฟราเรดสเปคโทรมิเตอร ์ 
FTIR เป็นเทคนิคที่ส าคญัที่ใช้ในการวเิคราะห์การเกดิอนัตรกริยิาระหว่างพอลเิมอร์ผสมสองชนิด หรอื

มากกว่านัน้ และยงัสามารถใชใ้นการบอกหมู่ฟังกช์นัส าคญัๆ ในโมเลกุลสารทีเ่ราสนใจไดอ้กีด้วย โดยในการ
ทดลองนี้ใชส้เปกตรมัของรงัสอีนิฟราเรด ในช่วง Mid Infrared Region (MIR) ซึง่มเีลขคลื่นอยู่ในช่วง 2700-
3500 cm-1  และ 1,000–1,800 cm-1 โดยในงานวิจยันี้ใช้ FTIR ระบุหมู่ฟังก์ชนัและวิเคราะห์อนัตรกิริยา
ระหว่างพอลยิูรเีทน และ สารเจอืน าไฟฟ้า ที่เกดิขึ้นภายในฟิลม์บางประกอบ จากงานวจิยัก่อนหน้าพบหมู่
ฟังกช์นั Carbonyl (C=O) ใน PU และ Amine (N-H) ใน PANI ทีอ่ยู่ในพอลเิมอรผ์สมของพอลยิรูเีทนและพอลิ
แอนนิลนี ซึ่งแสดงการเกดิอนัตรกริยิาระหว่างพอลยิูรเีทนและพอลแิอนนิลนี รวมถึงสารเจอืตวัอื่นๆ ดงัรูปที ่
17 
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รปูที ่17 FTIR spectra ของฟิลม์บางพอลยิรูเีทนบรสิทุธิแ์ละฟิลม์บางประกอบของสารเจอืแต่ลสดัสว่นปรมิาณ 
 

 
7.4 สมบติัไดอิเลก็ทริกของฟิลม์บางพอลิยูรีเทน 
กราฟความสมัพนัธร์ะหว่างค่าคงทีไ่ดอเิลก็ทรกิและความถีข่องฟิลม์บางพอลยิรูเีทนบรสิทุธิแ์ละฟิลม์บาง

ประกอบพอลยิูรเีทนทีเ่จอืดว้ยกราฟีน พอลแิอนนิลนี และการผสมของกราฟีนและพอลแิอนนิลนี ตามสดัส่วน
ปรมิาณของสารเจอื 0.5-2.0 เปอรเ์ซน็โดยน ้าหนัก ที่ความหนา 100 ± 5 ไมโครเมตร แสดงดงัรูป 18(a)-(d) 
พบว่าค่าคงที่ไดอเิลก็ทรกิแสดงค่ามากที่ความถึ่ต ่าและลดลงอย่างชัดเจนเมื่อความถี่สูงขึน้ และยงัมคี่าเพิ่ม
มากขึน้เพื่อเพิม่ปรมิาณสารเจอืสอดคลอ้งกบัก่อนนี้ไดอ้ธบิายไวเ้กีย่วขอ้งกบั Maxwell-Wagner polarization 
และยังพบว่าการเพิ่มขึ้นอย่างเด่นชัดเมื่อเจือสารผสมทัง้สองชนิดซึ่งเกิดจากเหนี่ยวน าท าให้เกิดการ
ปรบัเปลี่ยนลกัษณะโครงสร้างเฉพาะต าแหน่งของเนื้อพอลิเมอร์หลกัทัง้ให้ผลการเกิดความเป็นลกัษณะ
โครงสรา้งผลกึทีเ่พิม่ขึน้อกีดว้ย 
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รูปที่ 18 ค่าไดอิเล็กทรกิสมัพันธ์กบัความถี่ของฟิล์มบางประกอบที่สดัส่วนปริมาณสารเจือ (a) ฟิล์มบาง
ประกอบพอลยิรูเีทนทีเ่จอืดว้ยกราฟีน (b) ฟิลม์บางประกอบพอลยิูรเีทนทีเ่จอืดว้ยพอลแิอนนิลนี (c) ฟิลม์บาง
ประกอบพอลยิรูเีทนทีเ่จอืดว้ยการผสมของกราฟีนและพอลแิอนนิลนีและ (d) การเปรยีบเทยีบค่าไดอเิลก็ทรกิ
ของแต่ละสดัสว่นรอ้ยละปรมิาณของสารเจอื 
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7.5 การศึกษาการสูญเสียไดอิเลก็ทริกของฟิลม์บางพอลิยูรีเทน  
ค่าสญูเสยีไดอเิลก็ทรกิเป็นค่าทีบ่่งบอกถงึการสญูเสยีพลงังานในรูปความรอ้น สามารถหาไดจ้ากการวดั

โดยใช้เครื่อง LCR meter แล้วน ามาเขยีนกราฟแสดงความสมัพนัธ์ระหว่างค่าการสูญเสยีไดอิเล็กทรกิกบั
ความถีข่องฟิลม์บางทัง้ทีเ่จอืทีค่วามเขม้ขน้ 0.5% - 2% โดยน ้าหนกั ทีค่วามหนา 100 ± 5 ไมโครเมตร แสดง
ดงัรปูที ่19(a)-(d) 
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รูปที่ 19 ค่าการสูญเสยีไดอิเล็กทริกสมัพันธ์กบัความถี่ของฟิล์มบางประกอบที่สดัส่วนปริมาณ
สารเจอื (a) ฟิลม์บางประกอบพอลยิูรเีทนทีเ่จอืด้วยกราฟีน (b) ฟิลม์บางประกอบพอลยิูรเีทนทีเ่จอื
ดว้ยพอลแิอนนิลนี (c) ฟิลม์บางประกอบพอลิยูรเีทนที่เจอืดว้ยการผสมของกราฟีนและพอลแิอนนิ
ลนีและ (d) การเปรยีบเทยีบค่าไดอเิลก็ทรกิของแต่ละสดัสว่นรอ้ยละปรมิาณของสารเจอื 
 

การวดัสภาพการน าไฟฟ้าของวสัดุซึง่จะวดัค่าการน าไฟฟ้าแลว้น าไปค านวณหาสภาพการ
น าไฟฟ้าได้โดยตรง สามารถน ามาเขยีนกราฟแสดงความสมัพนัธ์ระหว่างสภาพการน าไฟฟ้าและ
ความถี่ของฟิล์มบางที่เตรยีมได้ตามเงื่อนไขที่ความเขม้ขน้ 0.5% - 2% โดยน ้าหนัก ที่ความหนา 
100 ± 5 ไมโครเมตร แสดงดงัรปูที ่20 (a)-(d) จะสามารถแบ่งความถี่ไดอ้อกเป็น 2 ช่วง ช่วงแรกคอื 
1 Hz - 1,000 Hz สภาพการน าไฟฟ้ามลีกัษณะคงที ่ไม่ขึน้กบัความถี่ และช่วงทีส่อง ทีค่วามถี่ตัง้แต่ 
1,000 Hz ขึน้ไป ค่าสภาพการน าไฟฟ้าที่ขึน้กบัความถี่เป็นไปตามสมการกฎของก าลงั นอกจากนี้ 
จากกราฟรูปที่ 20(d) ยังพบว่า เมื่อเพิ่มเปอร์เซ็นต์การเจือจะท าให้สภาพน าไฟฟ้าเพิ่มขึ้นด้วย 
เน่ืองจากมปีระจุอยู่ทีผ่วิของสารน าไฟฟ้ามากขึน้และเป็นไปไดว้่าจากมกีารรวมกลุ่มกนัของอนุภาค
สารเจอืท าให้เกดิโครงข่ายการน าไฟฟ้ามผีลต่อเฟสของการน าไฟฟ้าเกดิขึน้และเปลีย่นแปลงอย่าง
รวดเรว็ เรยีกบรเิวณนี้ว่า Percolation Threshold ประจุในวสัดุจะเปลีย่นจากพฤติกรรมเชงิความจุ
เป็นพฤตกิรรมเชงิเหนี่ยวน าหากเจอืเพิม่ขึน้มากท าใหว้สัดุทีเ่จอืสารในช่วงนี้เปลีย่นไปจากฉนวนเป็น
ตวัน าอย่างชดัเจน 
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รูปที่ 20 ค่าสภาพน าไฟฟ้าสมัพนัธ์กบัความถี่ของฟิล์มบางประกอบที่สดัส่วนปรมิาณสารเจอื (a) 
ฟิลม์บางประกอบพอลยิรูเีทนทีเ่จอืดว้ยกราฟีน (b) ฟิลม์บางประกอบพอลยิรูเีทนทีเ่จอืดว้ยพอลแิอน
นิลนี (c) ฟิลม์บางประกอบพอลยิรูเีทนทีเ่จอืดว้ยการผสมของกราฟีนและพอลแิอนนิลนีและ (d) การ
เปรยีบเทยีบค่าไดอเิลก็ทรกิของแต่ละสดัสว่นรอ้ยละปรมิาณของสารเจอื 
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7.6  สมบติัอิเลก็โทรสตริกทิฟของของฟิลม์วสัดปุระกอบพอลิยรีูเทน 
กราฟความสมัพนัธ์ระหว่างความเครยีดและสนามไฟฟ้าที่ป้อนให้ฟิล์มบางที่เจอืด้วยพอลแิอนนิลนีโดย

อาศยัจากชุดทดสอบความเครยีดดว้ยเครื่องวดัการกระจดัโฟโตนิกที่ความถี่ทดสอบ 1 Hz  แสดงดงัรูปที ่21 
พบว่าความเครยีดตามแนวความหนามคี่าเพิม่ขึน้ในรปูแบบสมการก าลงัสองเมื่อป้อนสนามไฟฟ้า ซึง่แสดงถงึ
ปรากฏการณ์อิเล็กโทรสทริกของฟิล์มบางที่เตรยีมได้และเมื่อน าสนามไฟฟ้ามายกก าลงัสองตามสมการ
รูปแบบก าลงัสองนัน้สามารถหาค่าสมัประสทิธิอ์เิลก็โทรสตรกิทิฟ จากค่าความชนัจากกราฟความสมัพนัธ์
ระหว่างความเครยีดทีเ่กดิขึน้กบัค่าก าลงัสองของสนามไฟฟ้ทีป้่อนแก่ชิน้ตวัอย่าง ซึง่ค่าสมัประสทิธิอ์เิลก็โทร
สตกิทฟิของฟิลม์บางบรสิุทธิแ์ละเมื่อเพิม่ปรมิาณสารเจอืพอลแิอนนิลนีทีป่รมิาณรอ้ยละ 2 โดยน ้าหนกั พบว่า
ค่าสมัประสทิธิอ์เิลก็โทรสตกิทฟิของฟิลม์บางประกอบทีเ่ตรยีมไดน้ี้เพิม่เป็นเป็นเกอืบ 2 เท่า จากรายงานก่อน
น้ีค่าสมัประสทิธิข์องวสัดุอเิลก็โทรสตกิทฟิสมัพนัธแ์ปรผนัตรงกบัค่าคงทีไ่ดอเิลก็ทรกิและผกผนักบัของมอดลูสั  
อย่างไรกต็ามผู้วจิยัจ าเป็นต้องศกึษาวเิคราะห์เพิม่เตมิ รวมถึงศกึษาสมบตัอิเิลก็โทรสติกทฟิของฟิลม์บางที่
เจือด้วยสารน าไฟฟ้าอื่นเพื่อวิเคราะห์เปรยีบเทียบและพฒันาให้ได้ค่าค่าสมัประสทิธิอ์ิเล็กโทรสติกทิฟสูง 
พจิารณาผลจากลกัษณะเฟสและบรเิวณรอยต่อเฟสโดยมผีลโดยตรงกบัค่าคงที่ไดอเิลก็ทรกิและสมบตัอิเิลก็
โทรสตรกิทฟิ หลงัจากน้ีน าฟิลม์ทีม่เีตรยีมไดแ้ต่ละเงื่อนไขของเตรยีมน าไปท าการศกึษาและท าการวดัค่าการ
เกบ็เกีย่วพลงังานจากการสัน่ทางกล ซึง่ผลการเกบ็เกีย่วพลงังานจากฟิลม์ทีเ่ตรยีมไดจ้ะน าเสนอผลการวจิยัใน
คราวต่อไป 

 

 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 



23 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

รูปที่ 21 ความสมัพนัธ์ระหว่างความเครยีดและสนามไฟฟ้าของวสัดุประกอบPU/PANI/GRNที่ความเขน้ขน้ของ
สารเจอืต่างๆ   
 

 
7.7  การเกบ็เกีย่วพลงังานของของฟิลม์วสัดปุระกอบอิเลก็โทรสตริกทิฟพอลิยูรีเทน 
การเกบ็เกีย่วพลงังานทางกลจากการสัน่ 
  เป็นพลงังานไฟฟ้าของวสัดุประกอบพอลยิูรเีทนนัน้ปรากฎความสามารถในแปลงพลงังาน เมื่อใหก้าร

สัน่เกดิความเค้นกระท าแก่พอลยูรเีทนท าให้พอลเิมอร์สามารถผลติกระแสไฟฟ้าขึน้สามารถอธบิายได้จาก

สมการ 12 dc

A

dS
I MYE dA

dt
  และก าลงัไฟฟ้าสามารถค านวณไดจ้ากค่ากระไฟฟ้าทีว่สัดุเตรยีมขึน้ไดอ้าศยั

สมการ 2P I R  รูปที่ 22 แสดงก าลงัไฟฟ้าของวสัดุประกอบพอลิยูรเีทนที่เจอืด้วยพอลอิะนิลนิ กราฟีน 
และพอลิอะนิลินร่วมกับกราฟีนที่ปริมาณสารเจือร้อยละ 2 นัน้จากการทดลองพบว่าค่าก าลงัไฟฟ้าวัสดุ
ประกอบพอลยิูรเีทนที่เจอืพอลอิะนิลนีและกราฟีนนัน้มคี่าเพิม่ขึน้ และก าลงัไฟฟ้าของวสัดุประกอบสามเฟส 
โดยน ้าหนกัเจอืดว้ยพอลอิะนิลนีร่วมกบักราฟีนนัน้ใหค้่ามากสุด และยงัพบว่าสภาพตา้นทางทีเ่หมาะสมลดลง 
ซึง่สมัพนัธก์บัค่าสมัประสทิธิก์ารแปลงพลงังานของพอลเิมอรช์นิดน้ีซึง่สมัพนัธโ์ดยตรงกบัค่าไดอเิลก็ทรกิของ
สาร 

 
 

รปูที ่22 ก าลงัไฟฟ้าทีไ่ดจ้ากการสัน่ของวสัดุประกอบพอลริเีทนทีเ่จอืต่างๆ 
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8 สรปุผลการทดลอง 

วสัดุประกอบพอลยิรูเีทนทีเ่จอืดว้ยพอลเิมอรน์ าไฟฟ้าสามารถเตรยีมขึน้รปูฟิลม์บางดว้ยวธิหีล่อฟิลม์
บาง อนุภาคทองแดงสามารถสงัเคราะห์ได้ด้วยวิธีด้วยเทคนิกทางการยิงแสงเลเซอร์ก าลังสูงอนุภาคที่
สงัเคราะหไ์ดน้ัน้มขีนาดเฉลีย่ระดบันาโนเมตร แต่วธิดีงักล่าวนี้ใหอ้นุภาคปรมิาณน้อยและใชเ้วลานาน อกีทัง้
ขนาดอนุภาคไม่สม ่าเสมอ ฟิล์มประกอบพอลยิูรเีทนที่เจอืด้วยพอลเิมอร์น าไฟฟ้าชนิดพอลแิอนนิลนีและก
ราฟีนนัน้ รวมถงึการเตรยีมฟิลม์พอลยิูรเีทนชนิดสามเฟสร่วมนัน้สามารถเตรยีมขึน้รูปฟิลม์บางด้วยวธิหีล่อ
ฟิล์มบาง โดยค่าไดอิเล็กทริกของฟิล์มประกอบมีค่าสูงขึ้นเมื่อปริมาณสารเจือเพิ่มขึ้นซึ่งสัมพันธ์กับ
องค์ประกอบของประจุไฟฟ้าและโพลาไซเซชันชนิดอินเทอร์เฟสเซียลระหว่างพอลิยูรีเทนและสารเจือ 
นอกจากนี้พบว่าค่าไดอเิล็กทรกิของฟิล์มวสัดุประกอบชนิดสามเฟสร่วมให้ค่าสูง เป็นผลจากการเกิดอนัตร
กริยิาทางไฟฟ้าระหว่างโครงสรา้งเฟสของสารเจอืและลกัษณะการกระจายตวัหรอืการเชื่อมโยงของสารเจอื ซึง่
ส่งผลใหค่้าสมัประสทิธิอ์เิลก็โทรสตรกิทฟิของฟิลม์วสัดุประกอบชนิดสามเฟสร่วมมคี่ามากขึน้ และยงัพบว่า
ก าลงัไฟฟ้าทีเ่กีย่วเกบ็ไดจ้ากการสัน่ของฟิลม์วสัดุประกอบชนิดสามเฟสร่วมใหค้่าสงูดว้ยซึง่สมัพนัธ์โดยตรง
กบัค่าคงทีไ่ดอเิลก็ทรกิทีเ่พิม่สงูขึน้จากการเพิม่องคป์ระกอบของโพลาไรเซชนัอนิเทอรเ์ฟสเชยีลและการสะสม
ประจุระหว่างพอลยิูรเีทนและสารเจอื งานวจิยันี้ท าใหเ้หน็ว่าฟิลม์ประกอบพอลยิรูเีทนทีเ่ตรยีมขึน้นัน้สามารถ
น าไปใชง้านเป็นตวักระตุน้และการเกบ็เกีย่วพลงังานจากการสัน่ไหวได ้
 
9 ข้อเสนอแนะส าหรบังานวิจยัในอนาคต 

จากงานวิจัยเห็นได้ว่าหากต้องการให้ค่าก าลงัไฟฟ้าที่เก็บเกี่ยวได้สูงนัน้วสัดุอิเล็กโทรสตริกทิฟสูง
จ าเป็นต้องมคี่าไดอเิลก็ทรกิทีส่งู หากพฒันาเทคนิกการเตรยีมหรอืการออกแบบลกัษณะการจดัเรยีงตวัของ
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ใชง้านของอุปกรณ์ในระบบพลงังานเลีย้งตวัเองไดใ้นอนาคตต่อไป 
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a b s t r a c t

In order to enhance the electrostrictive polymer, the polyurethane has been modified with conductive
fillers that are promising for actuator applications, energy conversion, and sensors. The polyurethane
(PU) matrix and the conductive fillers such as graphene nanosheets (GRN) and polyaniline nanopowder
(PANI) were prepared to gain films by solution casting method. The morphology, structure and thermal
behavior of PU three-phase composite were observed by SEM imaging, FTIR, and DSC techniques. In
addition, the electrical and mechanical properties of polyurethane filled with both composites were
investigated by an LCR meter and strain gauge setup. In order to study the electrostriction behavior, the
electric field induced strain of PU three-phase composite films was monitored via lock-in amplifier at a
low frequency of 1 Hz. A greater electrostriction effect of the PU three-phase composites at low electric
field significantly related with contribute to conduction and interfacial polarization base on space
charges distribution, filler-filler network and microstructure on crystallinity in the HS domain of PU
matrix. Therefore, electrostriction behavior in the PU three-phase composites has been discussion. It was
known that why the three-phase composites can provide high electromechanical performance for
actuator applications.

© 2018 Elsevier Ltd. All rights reserved.
1. Introduction

Over the last decade, much interest on current technology has
been devoted to the polymers due to the limited performance of
conventional materials for instance metals, ceramics, and alloys.
Electroactive polymers (EAPs) are smart materials which have the
capability to convert energy from mechanical energy to electrical
energy and vice versa. It has been greatly studied for energy har-
vesting, sensor and actuator applications [1]. Compared to other
materials, the EAPs, especially the dielectric elastomers (DEs), have
various advantages such as flexibility, large dimensional change,
easy processing, light weight, and low cost [2e4]. EAPs can be
categorized into electromagnetic, dielectric elastomers, electro-
static, electrostrictive, and piezoelectric. Electrostrictive polymers
and dielectric elastomers are promising candidates for high-strain
actuator due to their quadratic strain in the electric field. They
can be found in every dielectric material. Moreover, previous work
aculty of Science, Prince of
mainly focused on piezoelectric materials. In comparison to the
electrostrictive polymers, the piezoelectric materials have brittle-
ness, heavy, large stress and depolarization problems in long-term
operation. Therefore, new smart electrostrictive polymers have
been suggested as great promising materials for energy harvesting,
actuator application, artificial muscles, et cetera [5].

Recently, the enhancement electrostrictive coefficient has been
studied based on polyurethane composites [6]. As an electro-
strictive polymer, polyurethane is of great interest for a wide range
of actuator and transducer applications because of it is large de-
formations, high specific energy, and short response time. The
dielectric permittivity and Young's modulus are the key factors to
enhance the electrostrictive abilities of polyurethane. The last re-
sults showed that polyurethane enhanced the dielectric permit-
tivity because of a strong polarization to be induced under an
electric field. Increasing the dielectric constant leads to enhancing
electrostrictive coefficient. Based on Eq. (1) the enhancement strain
deformation (S33) depends on the dielectric permittivity through

S33 ¼ Q :ε0
2:ðεr � 1Þ2:E23 (1)
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where εr is the real part of the relative dielectric permittivity, ε0 is
permittivity of free space, Q is the intrinsic electrostrictive coeffi-
cient, and E is electric field. Hence, the relationship with the elec-
trostrictive coefficient (M) might be defined as

M33 ¼ ε0
2:ðεr � 1Þ2:Q2

33 (2)

So the electrostrictive coefficient from (1) and (2) equals

M33f
ε0ðεr � 1Þ2

εrY
(3)

Thus the electrostrictive coefficient (M33) is proportional to the
dielectric constant (εr) and inversely proportional to Young's
modulus (Y) [6]. It is clearly understood that the dielectric
permittivity is one of the key factors for affecting electromechanical
properties as shown in Eq. (3).

Several papers presented in order to enhance the electrome-
chanical properties of electroactive polymers with incorporated of
conductive fillers based on carbon family such as carbon black (CB),
carbon nanotubes (CNTs), and graphene nanosheet (GRN) [7e10].
Recently, Ning et al. proposed that the electromechanical proper-
ties of thermoplastic polyurethane filled with graphene oxide (GO)
and polyethylene glycol (PEG) [9]. They presented that the large
dielectric constant of TPU composites was observed due to syner-
gistic effect of PEG and GO fillers. This effect was explained that the
increase in dipole polarizability of TPU chains caused by the
disruption of hydrogen bonds and the increase in interfacial
polarizability caused by the favorable electron transfer from
partially reduced GO coated by PEG to TPU. Moreover, the elastic
modulus (Y) of the TPU/PEG/rGO composites largely decreased
because of the plasticizing effect of PEG and the separation of GO
from TPU. Besides, the different of filler dimensionality, zero
dimensional CB and one-dimensional CNTs conductive fillers, were
studied on the strain responsibility in polydimethylsiloxane
(PDMS) matrix [10]. It was reported that the percolation threshold
of CB/PDMS is much higher than that of CNTs/PDMS, explained by
the instinct structure and geometry of fillers. Compared to one-
dimensional CNTs, which can form conductive network by the
filler entanglement, higher content CB particles are needed for the
construction of interlinked carbon networks due to their low aspect
ratio. In fact, the larger aspect ratio of GRN lattice corresponded to
the high number of micro-capacitor and leads to great electrical
conductivity, hence the GRN has been considered to be a good
candidate for high dielectric permittivity filler [11]. A different type
of filler such as polyaniline has been proposed to influence the
electrostrictive effect [12]. As great interfacial polarization, the
addition of 2wt% polyaniline in PU matrix with dielectric permit-
tivity of 23.75 was found to enhance the electrostrictive coefficient
up to 6.12� 10�16m2/V2 in electric field under 2MV/m [13]. The
latest article proposes the effect of hybrid blend where graphene
coupled with the variation of carbon for instance carbon black (CB)
and multi-walled carbon nanotube (MWCNT). However, the
incorporation of higher amounts of MWCNTs reduce the nano-
composites maximum elongation, due to the increase of the
crosslinking density with the addition of the filler to polymer
matrix [14]. The effect of hybrid blend improved the electrical
conductivity and mechanical properties on account of good
dispersion and high interaction with the elastomer matrix [15].
Therefore, the three-phase composites including the polymer ma-
trix, the conductive carbon, and conductive polymer are of great
interest due to their high electromechanical performance.

Having considered from the previous mentions in several pa-
pers, therefore in this work, the two-phase composites and three-
phase composites were prepared with two different types of
filler. Graphene nanosheets (GRN) and polyaniline (PANI) in cor-
porated with PU matrix. All composites were prepared via solution
casting method. In order to minimize variations, all samples were
prepared with the same thickness of 100 mm. The morphological
structure, chemical bonds, and phase structure were assessed by
using SEM, FTIR, and DSC, respectively. The dielectric coefficient
was determined as functions of filler content and frequency with
the range of 100e105 Hz, while Young's modulus was determined as
well. In addition, the strain deformation was assessed as a function
of DC electric field and the electrostrictive coefficient was calcu-
lated and compared to each other to gain new understanding.

2. Materials and methods

2.1. Materials preparation

Thermoplastic polyurethane elastomers (DP 9370A) were sup-
plied from Covestro AG (Germany). This PU was used as a matrix
based on MDI (4,4 methylene bis(phenyl isocyanate) BDO
(1,4ebutanediol) as the hard segment and PTMO (poly (tetra-
methylene oxide)) as the soft segment. Graphene nanosheets and
polyaniline powders used as fillers were provided by Sigma Aldric.
The conductivity and particle size of graphene was about 4e6 S/cm
and 2e3 mm. The 1eMethyle2epyrrolidone (NMP, 99% purity,
M79603, Sigma Aldrich) with the 99% purity as a solvent was
purchased from Sigma Aldrich.

First, the PU granules were dried at 80 �C for 24 h. Then PU
granules were dissolved in NMP undermixing at 80 �C for 45min to
obtain a homogeneous solution. Graphene and polyaniline were
added into the NMP and dispersed for 20min by using ultrasonic.
Then graphene and polyaniline solutions were added into PU ma-
trix and continuously mixed at 80 �C for 3 h until gaining a ho-
mogeneous solution. The final solutionwas cast onto a glass surface
at 60 �C by casting method and dried in the oven for 24 h to remove
the solvent. Finally, the PU/GRN-PANI film was taken off from the
glass surface and annealed at 125 �C for 3 h to remove remaining
solvent and the final thickness of the films was 100 mm.

2.2. Characterization methods

2.2.1. Structure and morphology
The PU three-phase composites were characterized in the

matter of their morphology and dispersion of the fillers by scanning
electron microscopy (SEM, FEI Quanta 400, USA). In order to
observe the cross-section, the specimens were sliced using liquid
nitrogen, whereas the magnification and the high voltage was
conducted in the specimen of 5000� and 20 kV, respectively.

2.2.2. FTIR characterization
By using Fourier Transform Infrared Spectroscopy (FTIR, Bruker

EQUINOX 55), the infrared spectra were recorded in the region of
800e4000 cm�1. The FTIR was used to determine the different
aspect of functional groups in the PU composites. The curve-fitting
results of the specimenwere divided into two regionwhere the first
region was the amine region of 2700e3500 cm�1 and the second
region was carboxyl region of 1000e1800 cm�1.

2.2.3. Thermal analysis
A Differential Scanning Calorimeter (DSC, Perkin Elmer DSC7,

USA) was used to investigate the thermal stability, including the
glass temperature (Tg), the melting transition temperature (Tm) and
the enthalpy changes (DH) of the composites. The specimen of
10mg was sealed in the hermetically aluminum crucible, and then
with the help of liquid nitrogen, the DSC cell was maintained in an
equilibrated atmosphere. The specimen was cooled by using liquid
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nitrogen, then it was heated from �150 �C to 250 �C with the
heating rate at 5 �C/min.

2.2.4. Electrical properties
The electrical properties such as dielectric permittivity, loss

tangent, and conductivity were assessed by an LCR meter (IM 3533
HIOKI). All of that was determined along the frequency range of
1e105 Hz at room condition. The sample was placed in between
two electrodes with the diameter size of 21.38 nm and the same
thickness of 100 mm. The dielectric constant and the electrical
conductivity were calculated by the value of parallel capacitance
and conductivity readings, respectively.

2.2.5. Mechanical properties
The strain gauge setup with the assist of force gauge (BFG50N,

Mecmesin, UK) was developed to determine the elastic modulus of
each composite film. The dimension of the sample was 3 cm long,
0.5 cm wide and the thickness 100 mm. The sample was stretched
with the strain maximum of 10% at 5mm/min elongation rate in
the length direction. The fixed side of the sample was clamped to
the force gauge and the other side was clamped to the moving
motor (RC ROBO Cylinder Model RCP 2CR-SA6, 220mm long). The
strain versus stress was determined to obtain their Young's
modulus (Y).

2.2.6. Electrostrictive properties
The electrostriction of polyurethane three-phase composites

was assessed bymeasuring the deformation in the low electric field
(E � 6MV/m) using a photonic displacement apparatus (MTI-2100
Fotonic sensor, sensitivity 0.0058 mm/mV) as illustrated in Fig. 1.
The composite films were sandwiched between two brass elec-
trodes (diameter 20mm) and it was connected to the high voltage.
The small displacement of the composite films was detected by the
photonic sensor and a lock-in amplifier (Trek model 610E) will
measure as voltage peak-to-peak.

3. Results and discussion

3.1. SEM characterization

Fig. 2 presents a photograph of the specimens for PU pure, PU/
GRN, PU/PANI, and PU three-phase composites. Fig. 3 shows mor-
phologies of the PU pure and PU three-phase composites by using
the SEM at the magnifications of 5000�. It can be clearly seen that
Fig. 1. The electros
PU pure without filler was the smoothest as presented in Fig. 3a.
The SEM images of PU filled with GRN as depicted in Fig. 3b, some
nanosheets with different size in the PU matrix is presented. The
GRN sheets are observed to have a good dispersion in the PU ma-
trix. The good dispersion of filler can be affected by the high elec-
trical properties. However, only a few folded and wrinkled GRN
nanosheets are observed. In addition, themicro-agglomerates were
found when the content of filler to be change to PANI which is
displayed in Fig. 3c and this lead to increase the conductivity of the
polymer matrix [6]. The micro-agglomerates in PU matrix exhibit
greater than PU/GRN composites. In the same magnification, the
strong interfacial interaction was seen in PU three-phase compos-
ites (Fig. 3d). It can be clearly seen that both fillers in the PUmatrix
are better dispersed and distributed than the two-phase compos-
ites. Both fillers are accidentally incorporated into the PU matrix. It
can be concluded that the GRN nanosheets have a better interface
area than PANI nanopowders, while the PANI fillers taking action as
filler-filler networks. This synergistic effect might improve to the
electrical and mechanical properties.
3.2. FTIR characterization

Fourier transform infrared spectroscopy (FTIR) was used to
investigate the functional group interactions between PU and both
composites. The infrared spectra were recorded in the range of
800e4000 cm�1. Curve fitting amine and carboxyl regions of the
PU/GRN composites in their several contents of filler are inter-
preted in Fig. 4a and Fig. 4b, respectively. It shows that all FTIR
spectra transmittance of the PUpurewas increased upon increasing
content of GRN. However, new free NeH approximately stretching
at 3301.88 cm�1 is formed. While the transmittance of hydrogen
bond NeH approximately stretching at 3326.95 cm�1 is increased.
In addition, the hydrogen bond NeH at 3301.88 cm�1, free NeH at
3326.95 cm�1, symmetric hydrogen bond CeH2 at 2852.50 cm�1,
and asymmetric hydrogen bond CeH2 at 2937.36 cm�1 shift
significantly to a higher frequency to 3321.16 cm�1, 3298.01 cm�1,
2850.57 cm�1 and 2935.43 cm�1, respectively. The curve fitting of
Carbonyl groups of PU/GRN composites is presented in Fig. 4b. The
C¼O stretching peaks at 1703.01 cm�1 and 1730.01 cm�1 sift to the
higher transmittance, except for C¼C at 1635.51 cm�1 is increased.
This confirmed the graphene nanosheets greatly influenced to the
PU matrix [16]. On the other hand, FTIR spectra of PU filled with
various content of PANI are displayed in Fig. 4c and d. The
stretching transmittance peak at 3326.95 cm�1, 2852.50 cm�1,
triction setup.



Fig. 2. A photograph of specimens for PU pure, PU/GRN, PU/PANI, and PU three-phase composites.

Fig. 3. SEM images at high magnitude of PU pure and PU three-phase composites: the PU pure cross section (a); the PU filled with GRN of 2wt% (b); the PU filled with PANI of 2wt%
(c); and PU three-phase composites with the same ratio content of 2wt% (d).
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1703.01 cm�1, 1531.36 cm�1, and 1365.59 cm�1 corresponded to
hydrogen bond NeH, symmetric CeH2, hydrogen bonded carbonyl
C¼O, symmetric amine NeCeN, and CeN stretching, respectively.
In comparisonwith the curve fitting of PU filled with GRN 2wt%, all
of their stretching band shift to the lower wavenumber, the shifting
peak of NeH and CeN may correspond to the interaction between
urethane segment in PANI and carbonyl groups in the PU matrix
[17]. Moreover, Miangwei Tian et al. described that the FTIR spectra



Fig. 4. FTIR spectra in the ranges of (a) 2700e3500 cm�1 (b) 1000-1800 cm�1 of the PU/GRN composites; (c) 2700-3500 cm�1 (d) 1000-1800 cm�1 of the PU/PANI composites.

Ardimas et al. / Composites Science and Technology 158 (2018) 164e174168
of NeCeN shifts to the higher frequency as a result of the eNCO
groups influenced by N-H2 after incorporating PANI into PU matrix
shift [18]. By that mean the PANI filler has a better interaction
compared to the GRN nanosheets, thus such kind of conductive
filler network between GRN nanosheets and hard segment domain
of PU matrix is formed.
3.3. Thermal behavior

In order to study thermal behavior of PU pure and PU three-
phase composites were obtained by DSC technique where the
composite films of 10mg were cooled under liquid nitrogen
till �150 �C and after that heated till 250 �C with the heating rate at
5 �C/min. The glass transition temperature (Tg), the melting tran-
sition temperature (Tm) and the enthalpy changes (DH) every
composite are presented in Table 1. The following thermal
around �67 �C is attributed to the Tg of soft segment (SS). The Tg of
PU pure and PUwith various fillers are observed. It can be seen that
the Tg of PU matrix filled with PANI or GRN is only slightly
increased. However, the PU three-phase composites significantly
increased up to �65.86 �C. The increase of Tg is indicated that
micro-crystalline of GRN and PANI dissolved in the soft segments.
The mixing micro transition (TMMT ) can be attributed to the
disruption of the structure observed at 130 �C. In addition, the
endotherm transition can be found within the range of 140 �C to
180 �C which corresponds to the Tm of crystalline in the hard seg-
ments [19]. The Tm of the hard segment in the PU pure has the
lowest value compared to the PU three-phase composites, it
Table 1
The parameters obtained from the DSC thermograms of PU pure and PU three-phase
composites.

Samples Tg (�C) TMMT (�C) Tm (�C) (DHm) (J/g)

PU Pure �67.37 123.22 143.17 16.03
PU/GRN �66.86 123.72 147.90 21.84
PU/PANI �67.00 133.91 153.08 24.58
PU/GRN_PANI �65.86 136.99 174.80 27.82
indicates that a greater crystallinity with increasing hard segment
domains [20,21]. In addition, the crystallinity of the polymer
composites depends on the melting enthalpy [22]. Several papers
proposed that the shape of fillers and fillers distribution might
influence the tensile strength of the composites materials. The
tensile strength of the composites which is larger than that of neat,
may be explained by change of crystalline polymer degree and
polymer crystalline structure [6,23]. Decreased crystallinity can
contribute to a decrease in mechanical properties of composites
materials. The increased tensile stress may be due to good inter-
action and interfacial adhesion between polymer matrix and filler,
which seems that the inclusion restricting molecular motion. In our
case, the studied PU exhibits the heterogeneous materials which
consists of the hard segments (HS) and soft segments (SS). The
presence of hard domains in segmented polyurethanes is very
important to the mechanical properties. In segmented poly-
urethanes, hard domains act as physical crosslinks, playing a role
similar to chemical crosslinks in vulcanizates and imparting the
material's elastomeric behavior. General, the elastic modulus is
proportional to the crosslinking density [14]. Moreover, the phys-
ical properties depended partially on the degree of phase separa-
tion between the hard and soft phases. Our previous work, the
micro-phase morphology of the PU composites filled with PANI
was presented. The modulus slightly increases with the PANI con-
tent by reason of low PANI quantities. It was clearly shown that the
meting temperature of HS related to the enthalpy change of crys-
tallization domain [24]. In this work, it is observed that the melting
enthalpy of PU/PANI composites is greater than PU/GRN compos-
ites, thus it can be attributed to the agglomeration of PANI filler
inside the matrix as shown in SEM result. In addition, increment of
Tm raised from the HS aggregations of polymer composites. More-
over, the increase of HS domain formation leads to the increase of
Tg that may indicate how the hard domains restrict soft segment
mobility. As the glass transition temperature shift to higher posi-
tion, the percentage of the soft segment being restricted by the
induced HS domains. It's implied that the composites with greater
phase mixing, resulted in lower soft segment mobility which leads
to a higher modulus.”
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3.4. Electrical properties

Fig. 5 presents the dielectric constant of PU pure and PU three-
phase composites as a function of frequency from 1Hz to 100 kHz.
From Fig. 5aec, it can be observed that all composites have the
highest dielectric constant at the lowest frequency. The decrease of
the dielectric constant is observed when the frequency slightly
increase since the Maxwell-Wagner type polarization disappeared.
As consequence the contribution of conductive filler, the dielectric
constant of PU filled with 2wt% GRN composites value is nearly 2
times higher than PU pure and no obviously different result with
PU/PANI composites was found, as presented in Fig. 5a and b,
respectively. It was found that the dielectric constant increases as
both filler contents increased. According to the percolation
threshold theory, it has been known that the dielectric constant of
the two-phase composites depends on the percolation threshold
and the fraction of filler. In addition, it has explained the contri-
bution of conducting filler, that the charge quantity will increase
due to the polarization of the conducting filler interface is increased
[25,26]. That means an increase of charge carriers because of the
incorporation of effective areas of the conductive filler interface. In
recent work, the increase of the dielectric constant depended on
the crystal fraction of the polymer [16]. In particular, the crystal
fraction usually accompanied the dipole polarization, resulting in
the increase of the melting enthalpy of crystallinity in the HS
domain can greatly increase the dielectric constant.

The observed dielectric constant of PU filled with 0.5wt% GRN
Fig. 5. The dielectric constant as a function of frequency for (a) PU/GRN composites, (b) PU/
versus content for PU two-phase composites and three phase composite at frequency of 1
was higher than the dielectric constant of PU filled with 0.5wt%
PANI. It was found the different morphology of both fillers caused
the improved of the dielectric properties. The larger surface area of
GRN nanosheets is the key to gain the dielectric constant. In a good
agreement that GRN has excellent electrical properties due to
larger quantities of free p electron in the surface lattice of GRN
nanosheets. It has been explained as well that the carrier mobility
of GRN can achieve 15,000 cm2/V.s at room temperature [27].

The dielectric of the PU three-phase composites with the same
percentage of filler is higher than both dielectric of two-phase
composites and it was raised up to 59 at 1 Hz as shown in Fig. 5d.
It clearly exhibits that the GRN nanosheets as conductive filler have
a strong Maxwell-Wagner interfacial polarization. Moreover, it has
been known that the behavior of conducting filler, as the PANI are
able to build filler-filler networks between the gaps of GRNwith the
hard segment (HS) domain [15]. The PANI contributes to con-
ducting polymer which is dispersed in the soft segment (SS)
domain as presented in Fig. 6c. Therefore, the PU three-phase
composites have cooperative interaction and possibly result in a
combined effect behavior which is greater than their separate ef-
fects and leads to achieve the extremely high dielectric constant.

Meanwhile as well as the dielectric constant, the dielectric loss
is increased as the frequency is decreased as presented in Fig. 7aec.
This is related to the effect of agglomeration of PANI inside the
matrix and it leads to increase the dielectric loss of PU/PANI com-
posites. The result is in a good agreement with the dielectric loss
equation which is given by tan d ¼ ε

"

ε
0 , where tan d is dielectric loss,
PANI composites and (c) PU three-phase composites. (d) The plot of dielectric constant
Hz.



Fig. 6. The schematic of structure deformation of (a) PU pure, (b) PU/GRN and (c) PU three-phase composites.

Fig. 7. The dielectric loss as a function of frequency for (a) PU/GRN composites, (b) PU/PANI composites and (c) PU three-phase composites. (d) The plot of dielectric loss versus
content of the PU two-phase composites and PU three-phase composites at frequency of 1 Hz.
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ε
" is the imaginary parts of the complex dielectric constant, and ε

0
is

the real parts of the complex dielectric constant. In other hand,
increase of the dielectric constant also relates to the reducing the
dielectric loss effect. It presents that the great amount of crystalline
on the graphene sheets can reduce the dielectric loss caused by the
isolation effect to the PANI crystallites. Fig. 7d depicts that the
dielectric loss versus filler content of the three-phase composites at
2wt% of 3.12 has lowest dielectric loss compared with the other
composites.

The electrical conductivity of all composites as function fre-
quencies at 101e105 Hz with various content of filler was shown in
Fig. 8aec. As we can see, the electrical conductivity linearly
increases when the frequency is increased. The observed increases
in electrical conductivity may be attributed to the polarization of
bound charge [28]. Moreover, Fig. 8d presents the electrical con-
ductivity also increasing with the amount of filler content, indi-
cating that the number of charge carries is increased [6]. The results
in the electrical conductivity slightly different between both of
two-phase composites. The electrical conductivity of PU/PANI is
higher than the electrical conductivity of PU/GRN, and this might
be attributed to the conducting networks formed between PANI
with the matrix and the free electrons can easily transported. In
addition, the electrical conductivity can be affected by the dielectric
loss.



Fig. 8. The plot of conductivity as a function of frequency for (a) PU/GRN composites, (b) PU/PANI composites and (c) PU three-phase composites. (d) The conductivity versus
content of the PU two-phase composites and PU three-phase composites.
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3.5. Mechanical properties

The representative Young's Modulus versus content of the filler
is shown in Fig. 9. Young's modulus was determined from the slope
of stress versus strain at strain rate of 1 Hz in clamp-clamp setup.
For all the composites, Young's Modulus exhibits slowly increased
Fig. 9. Young's Modulus as a function of content for PU two-phase composites and PU
three-phase composites at frequency of 1 Hz.
when the content of filler was increased. It can be assumed that
Young's Modulus strongly depends on the stiffness in the com-
posite. Increasing the filler content leads to increasing the stiffness.
The result indicates that Young's Modulus of the incorporation of
PU with 0.5wt%, 1wt%, 1.5wt%, and 2wt% GRN was significantly
larger than PU/PANI composites of 4.27MPa, 4.55MPa, 4.64MPa,
and 5.26MPa, respectively. In the case of GRN filler, the reinforce-
ment effect may occur due to the larger area of GRN lattice [29,30].
The surface area of GRN is larger than PANI, there is a higher chance
of GRN nanosheets exhibit relatively higher interface areas and
leads to the strong adhesion of the polymer matrix. In previous
work, it was also reported that the increased Young's modulus can
be affected by the strong interaction of covalent bonding and
subsequent improved efficient load transfer between the filler with
the Polyurethane [31]. Furthermore, the aforementioned of Tg
might be ascribed to the increase of HS domain and it may indicate
the HS restrict to the SS mobility. The restricted SS increase
following the significant increase in Tg , in which a high reinforce-
ment is achieved. However, it can be seen that the maximum
content of GRN and PANI filler does not have an impact on the
increased Young's modulus.
3.6. Electrostriction

The electromechanical performance of PU three-phase com-
posites was measured by using the photonic sensor. The results
depicted in Fig. 10 show the thickness electric field-induced strain
to the applied electric field. A typical increase of percentage electric



Fig. 10. Variation of strains induced versus the electric field for (a) PU/PANI composites, (b) PU/GRN composites and (c) PU three phase composites at frequency of 1 Hz.

Table 2
The comparison of the dielectric constant (εr), Young's modulus (Y), M33 coeffi-
cient, and the Maxwell stress effect for the synthesized PU two-phase composites
and PU three-phase composites.

Samples εr

at 1 Hz
Y (Mpa)
at 1 Hz

M33(m
2/V2)

at 1 Hz

εrεo
Y

PU pure 10.89 2.94 0.91� 10�15 3.28� 10�17

PU/GRN 0.5wt% 17.19 4.27 1.45� 10�15 3.56� 10�17

PU/GRN 1wt% 21.08 4.55 1.87� 10�15 4.10� 10�17

PU/GRN 1.5wt% 24.86 4.66 1.92� 10�15 4.72� 10�17

PU/GRN 2wt% 29.41 5.26 2.11� 10�15 4.95� 10�17

PU/PANI 0.5 wt% 14.52 3.52 1.32� 10�15 3.65� 10�17

PU/PANI 1wt% 17.31 3.66 1.43� 10�15 4.18� 10�17

PU/PANI 1.5 wt% 20.39 3.88 1.59� 10�15 4.65� 10�17

PU/PANI 2wt% 28.09 4.79 1.75� 10�15 5.18� 10�17

PU/GRN_PANI 0.5 wt% 29.63 4.43 1.95� 10�15 5.92� 10�17

PU/GRN_PANI 1wt% 35.82 4.87 2.22� 10�15 6.51� 10�17

PU/GRN_PANI 1.5 wt% 39.44 4.85 2.28� 10�15 7.19� 10�17

PU/GRN_PANI 2wt% 57.24 5.77 2.31� 10�15 8.78� 10�17
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field-induced strain with increasing the electric field was observed.
The electric field-induced strain of all composites was propotionaly
increased to the square of the applied electric field. The saturated
strain was occurred beyond 3MV/m and might be caused by the
saturation of the electric field induced polarization and the hard
segment mobility [32,33]. So that the maximum of the thickness
strain induced the electric field observed at 3MV/m before satu-
rated. The PU/PANI composites with the content of filler from 0wt%
to 2wt% exhibit transfer the approximately strain percentage of
27.7%, while the PU/GRN exhibit larger strain response of 30%. In
addition, the modified PU three-phase composites can improve the
strain-induced electric field performance at 3MV/m. And then the
highest percentage of strain response was found from the PU three-
phase composites of 40%. As previously discussed, the PU three-
phase composites contribute to the greatly dielectric constant as
a result of the polarization which can enhance the strain response
at the low electric field. In addition, it can be approved that the
strain depended on polarization of PU three-phase composites can
also be presented by the following equation S3 ¼ Q33:P23, with the
same strain direction in the applied electric field [34].

The saturation occurred in the high electric field regime due to
the saturated polarization. When the composite films were applied
to an electric field, their electric polarization appears. After turning
off the electric field in the composite film, the residual polarization
disappears. The generated polarization is supposed to be saturated
after the maximum electric field requirements in every sample.

Table 2 presents summaries of their dielectric constant and
Young's modulus, while electrostrictive coefficient (M33) with the
Maxwell stress effect included for comparison. The electrostrictive
coefficient (M33) was taken from the slope of the transverse strain
as a function of quadratic electric field, which can be given by S33 ¼
M33E23, where S33 is the transverse strain and E3 is the electric field.
In comparison with the Maxwell stress effect, the electrostrictive
effect has higher value than the Maxwell stress effect. It can be
comprehended that there is no electrostatic interaction between
the electrode with the PU composites, and hance the Maxwell
stress effect can be minor influenced [35]. Therefore, in this case
can be assumed that the transverse strain in consequence of the
electrostrictive effect. The electorstrictive coefficient was highly
enhanced with increased content of filler. The electrostrictive co-
efficient depends on the dielectric constant and the Young's
modulus by following Eq. (2) [36]. Several works reported that the
electrostrictive effect of PU can be enhanced with various
conductive filler [8,12,14]. The interfacial charge of conducting
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fillers can contribute to the dielectric constant and lead to
enhancing the electrostrictive effect. The electrostrictive perfor-
mances of polymer composites filled with conductive particles is
not only determined by their dielectric constant and Young's
modulus, but also their dielectric breakdown strength. Conductive
particles/polymer composites are commonly used to increase the
low electric field electrostrictive strain by an increase of the relative
dielectric permittivity of the composites. However, it is also well
known that conductive particles have dramatic impact on the
dielectric breakdown strength of the composites. Recently, Capsal
and Guyomar's research group proposed that the introduction of
conductive carbon black in P(VDF-TrFE-CFE) terpolymer enhanced
dielectric permittivity, but more significantly reduced dielectric
breakdown strength, leading to declined electrostrictive perfor-
mances of terpolymer [37]. The reduced breakdown strength will
limit the operation electric field and consequently the achievable
strain. They also found that the improved electromechanical per-
formances of modified terpolymer with DEHP arises from the
enhanced interfacial polarization of the trapped charge carriers in
the interface region between crystalline and amorphous regions,
and moderately decreased dielectric breakdown strength with
leading to a dramatically increased dielectric permittivity at low
frequency [38]. In our case studies, the value of electrostrictive
coefficient of PU/GRN composites is larger than value of PU/PANI
composites. While comparing between GRN and PANI, not only in
term of the interfacial charge of conducting fillers but also in term
of the shape and distribution in PU matrix, the nanosheets of GRN
are broader than PANI which contributes to enhancing the free
electrons and leads to increase the dielectric constant, nevertheless
somewhat the electrostrictive coefficient of PANI slightly occurred
because of the agglomeration of PANI which affected to the
increasing dielectric loss. Moreover, the electrostrictive coefficient
of the PU three-phase composites is much higher than PU two-
phase composites.

4. Conclusions

The PU two-phase composite and PU three-phases composite
films were synthesized with GRN nanosheets and PANI as the
conducting fillers in the PU matrix using solution casting method.
The electrostrictive effect with the various fillers was observed
using the electrostrictive setup with the help from the photonic
sensor. The morphological, structure, thermal behavior, electrical
and mechanical properties were studied in deep discussion to
support the knowledge. The PU three-phase composites presented
the incredible electrostrictive effect and showed a good dispersion
which improved the interfacial charge. The increasing dielectric
properties of the PU three-phase composites indicated the coop-
erative interaction between matrix and fillers. As larger free charge
quantities, filler network formed and charge carrier effect has
increased, a combined effect behavior is achieved. Compared to the
two-phase composites, Young's modulus of PU three-phase com-
posites slightly increased. The last experiment resulted in signifi-
cantly better electrostrictive effect of PU three-phase composites
than separate composite.
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