
C H A P T E R  V I
G R A P H E N E /G E L A T I N  H Y D R O G E L  C O M P O S I T E S  W I T H  H IG H  

S T O R A G E  M O D U L U S  S E N S I T I V I T Y  F O R  U S I N G  A S  A C T U A T O R :  
E F F E C T S  O F  S U R F A C E  A R E A  A N D  E L E C T R I C  F I E L D  S T R E N G T H

6.1  A b s t r a c t

T h e  e l e c t r o m e c h a n ic a l  p r o p e r t ie s  o f  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s  

w e r e  in v e s t ig a t e d  u n d e r  th e  e f f e c t s  o f  g r a p h e n e  s u r f a c e  a r e a s , e l e c t r i c  f ie ld  s tr e n g th  

a n d  te m p e r a tu r e  t o w a r d s  b io -a c tu a t o r  a p p l ic a t io n s .  T h e  h ig h e s t  s u r f a c e  a rea  o f  a n  

e m b e d d e d  g r a p h e n e  (M G ;  g r a d e  M )  in  th e  g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s  in d u c e d  th e  

h ig h e s t  d y n a m ic  m o d u lu s  (G ')  u n d e r  a p p lie d  e l e c t r i c  f ie ld .  T h e  0.1 v o l%  g r a p h e n e  

( M G ) /g e l a t i n  h y d r o g e l  c o m p o s i t e  p o s s e s s e d  th e  h i g h e s t  A G '/G 'o  v a lu e  o f  3 5 2  %  in  

c o m p a r is o n  w i t h  o th e r  m a te r ia ls  in  p r e v io u s  s t u d ie s .  E v e n  th e  l o w e s t  AG'/G 'o  v a lu e s  

o b ta in e d  fr o m  th e  f a b r ic a te d  g r a p h e n e /h y d r o g e l  c o m p o s i t e s  w e r e  s t i l l  g r e a te r  th a n  

o th e r  d ie l e c t r ic  e la s t o m e r  m a te r ia ls .  T h e  s to r a g e  m o d u l i  o f  th e  p u r e  g e la t in  a n d  

g r a p h e n e  ( M G ) /g e l a t i n  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s ,  b e t w e e n  30 °C a n d  90 °c, e x h ib i t e d  

th r e e  d i s t in c t  r e g im e s .  In  th e  d e f le c t i o n  e x p e r im e n t ,  th e  b e n d in g  d is ta n c e  a n d  th e  

d ie l e c t r o p h o r e s i s  f o r c e  w e r e  fo u n d  to  in c r e a s e  m o n o t o n i c a l ly  w i t h  a p p lie d  e le c t r ic  

f i e ld  s t r e n g th  w i t h  a d e f l e c t i o n  to w a r d  th e  a n o d e  s id e ,  in d ic a t in g  th e  a t tr a c t iv e  f o r c e  

b e t w e e n  t h e  a n o d e  a n d  th e  p o la r iz e d  c a r b o x y l  g r o u p  a s  t h e  g e la t in  s tr u c tu r e  

p o s s e s s e d  n e g a t i v e  c h a r g e s .

K e y w o r d s :  E le c t r o m e c h a n ic a l  p r o p e r t ie s ;  A c tu a t o r ;  B i o p o ly m e r ;  G e la t in ;
H y d r o g e ls ;  G r a p h e n e



6.2 Introduction

E le c t r o a c t iv e  p o ly m e r s  ( E A P s )  h a v e  b e e n  d e v e lo p e d  fo r  m a n y  a p p lic a t io n s  

s u c h  a s  c o m p l ia n t  e l e c t r o d e  ( K u j a w s k i  e t a l ;  2 0 1 0 ) ,  d r u g  d e l i v e r y  e n g in e e r in g  

( G o e n k a  e t a l.,  2 0 1 4 ) ,  a c tu a t o r  ( S h ig a ,  1 9 9 7 ) ,  e l e c t r o a c t iv e  p a p e r  ( K im  e t a l ;  2 0 0 8 ) ,  
a n d  m a n y  o th e r s  ( B a r - c o h e n ,  2 0 0 1 )  th a t  o f f e r  d i s t in c t  c h a r a c te r is t ic s :  h ig h  e n e r g y  

d e n s i t y ,  l ig h t  w e ig h t ,  a n d  g r e a t  f l e x ib i l i t y .  H y d r o g e ls  a re  p r o m is in g  m a te r ia ls  fo r  

d e v e lo p m e n t  o f  E A P s  b e c a u s e  th e y  p r o v id e  a  r e v e r s ib le  r e s p o n s e  t o  e x te r n a l s t im u l i  
s u c h  a s  i o n ic  s tr e n g th  ( M iy a t a  e t a l ;  1 9 9 9 ;  K im  e t a l ;  2 0 0 2 ) ,  p H  (T a n a k a  e t a l ;  
1 9 8 0 ;  S i e g e l  e t a l ;  1 9 8 8 ) ,  te m p e r a tu r e  ( H o f f m a n ,  1 9 8 7 ;  B a e  e t a l ;  1 9 8 7 ;  O k a n o  e t  
a l ;  1 9 9 0 ;  Z a r e ie  e t a l ;  2 0 0 0 ) ,  an d  e le c t r ic  f i e ld  (T a n a k a  e t a l ;  1 9 8 2 ;  K w o n  et a l ;  
1 9 9 1 ;  K im  e t a l ;  2 0 0 2 ;  T u n g k a v e t  e t a l ;  2 0 1 2 ) .  G e la t in  is  a h y d r o g e l  o r  E A P  th at  

h a s  a  h ig h  m o le c u la r  w e i g h t  p r o te in  p r o d u c e d  f r o m  a n im a l  c o l la g e n  b y  th e r m a l a n d  

h y d r o ly z in g  p r o c e s s e s  w i t h  e i th e r  a c id s  o r  b a s e s .  It c a n  b e  u s e d  a s  a s ta b le  f i lm ,  
h y d r o g e l ,  a n d  c o m p o s i t e  ( Y a n g  et a l ;  1 9 9 7 ) .  H o w e v e r ,  g e la t in  p o s s e s s e s  p o o r  w a te r  

r e s i s t a n c e  a n d  l o w  m e c h a n ic a l  p r o p e r t ie s  b e c a u s e  th e  o r ie n t e d  s tr u c tu r e  is  s p lit  in to  a  

r a n d o m  c o i l  s tr u c tu r e  a f t e r  tr e a t in g  t h r o u g h  a c id  o r  b a s e  a t h ig h  t e m p e r a tu r e , th e s e  

r e s tr ic t  its  p o s s i b l e  a p p l i c a t io n  a s  a n  E A P  ( T u n g k a v e t  e t a l ;  2 0 1 1 ) .  T h e r e f o r e ,  g e la t in  

n e e d s  to  b e  r e in f o r c e d  th r o u g h  e ith e r  c h e m ic a l  c r o s s l i n k i n g  o r  u s e  o f  f i l l e r  m a te r ia ls .  
C h e m ic a l  c r o s s l in k in g  e n h a n c e s  th e r m a l a n d  m e c h a n ic a l  p r o p e r t ie s  th r o u g h  c o v a le n t  

b o n d s  b e t w e e n  th e  r e a c t iv e  s id e  g r o u p s  in  th e  g e l a t in  m o le c u l e s .  H o w e v e r ,  th is  

p r o c e s s  p r o d u c e s  th e  r e s id u a l  c r o s s l in k in g  a g e n t s ,  l e a d in g  to  th e  t o x i c  s id e  e f f e c t s .  
T h e  u s e  o f  g r a p h e n e  e m b e d d e d  in  g e la t in  h a s  b e e n  s t u d ie d  b y  W a n g  e t al. ( 2 0 1 2 ) .  
T h e y  fo u n d  th a t  g r a p h e n e /g e la t in  g e l  c o m p o s i t e s  e x h ib i t  h ig h  t e n s i l e  s tr e n g th  

c o m p a r e d  w i t h  p u r e  g e la t in  f i lm s  in  b o th  d r y  a n d  w e t  s ta te s .  Z h a n g  e t al. ( 2 0 1 1 )  

in v e s t ig a t e d  th e r m a l  a n d  m e c h a n ic a l  p r o p e r t ie s  o f  s o d i u m  a lg in a t e /g r a p h e n e  o x id e  

c o m p o s i t e s .  G r a p h e n e  o x i d e  (G O )  e n h a n c e d  th e  s t a b i l i t y  o f  s o d iu m  a lg in a t e  w it h o u t  

c r o s s l in k in g  c h e m ic a l s  b e c a u s e  o f  d i s p e r s io n  a n d  c o m p a t ib i l i t y  o f  G O  in  th e  p o ly m e r  

m a tr ix .  G r a p h e n e , o n e  o f  th e  e le m e n ta r y  c a r b o n  s t r u c tu r e s  ( f u l l e r e n e ,  d ia m o n d ,  
c a r b o n  n a n o t u b e ) ,  is  a s in g le  a to m  la y e r  o f  c a r b o n  th a t is  a r r a n g e d  in  a  tw o  

d im e n s io n a l  m o n o la y e r  ( I o n i t a  e t a l ;  2 0 1 3 ) .  It h a s  p r o m is in g  p r o p e r t ie s ,  in c lu d in g  

h ig h  e le c t r ic a l  c o n d u c t iv i t y  a t a m b ie n t  te m p e r a tu r e  ( N o v o s e l o v  e t a l ;  2 0 0 4 ) ,  g o o d
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th e r m a l c o n d u c t iv i t y  ( B a la n d in  e t a l.,  2 0 0 8 ) ,  la r g e  s u r f a c e  a r e a , a n d  o u t s ta n d in g  

m e c h a n ic a l  p r o p e r t ie s  in  t e r m  o f  Y o u n g ’s  m o d u lu s  ( L e e  e t a l.,  2 0 0 8 ) .  C o m p a r e d  w it h  

d ia m o n d , f u l le r e n e ,  a n d  c a r b o n  n a n o t u b e s  ( C N T s ) ,  g r a p h e n e  i s  m u c h  e a s ie r  to  o b ta in  

a n d  at a lo w e r  p r ic e .  T h u s ,  g r a p h e n e  i s  a  s u i t a b le  c a r b o n  b a s e d  r e in f o r c e m e n t  f i l l e r  

u s e d  fo r  e n h a n c in g  m e c h a n ic a l  p e r f o r m a n c e  o f  p o ly m e r  m a tr ix  ( L ia n g  e t a l.,  2 0 0 9 ) .  
F o r  e x a m p l e ,  L ia n g  e t a l. ( 2 0 0 9 )  s t u d ie d  g r a p h e n e /P V A  n a n o c o m p o s i t e  th a t u s e d  

g r a p h e n e  a s  a  r e in f o r c e m e n t  f i l le r .  T e n s i le  s t r e n g th  a n d  y o u n g ’s  m o d u lu s  w e r e  

in c r e a s e d  b y  7 6  %  a n d  6 2  % , r e s p e c t i v e ly  w h e n  c o m p a r e d  w i t h  n e a t  P V A  .th r o u g h  

th e  d is t r ib u t io n  o f  0 .7  % w t  G O . T h e r e f o r e ,  g r a p h e n e  is  a n  e x c e l l e n t - r e in f o r c in g  

m a te r ia l  fo r  p o ly m e r s  th a t  h a v e  b e e n  d e v e lo p e d  f o r  s e v e r a l  a p p l ic a t io n s '  s u c h  a s  

e le c t r o n ic  an d ' o p t o e l e c t r o n ic  d e v i c e s ,  b io - c h e m i c a l  s e n s o r s ,  n a n o c o m p o s i t è s ,  a n d  

e n e r g y  s t o r a g e  ( S in g h  e t a l.,  2 0 1 1 ) .
T h e  o b j e c t iv e  o f  p r e s e n t  w o r k  w a s  to  i n v e s t ig a t e  th e  e le c t r o m e c h a n ic a l  

p r o p e r t ie s  o f  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s  c o n t a in in g  a n  a n io n ic  s u r fa c ta n t  

( i . e . ,  s o d iu m  d o d e c y l s u l f a t e )  a s  c a n d id a t e  m a t e r ia ls  f o r  b i o - a c t u a t o r  a p p lic a t io n s .  
T h e  e l e c t r i c a l ,  th e r m a l ,  a n d  e le c t r o m e c h a n ic a l  p r o p e r t ie s  w e r e  in v e s t ig a t e d  a n d  

m e a s u r e d  u n d e r  th e  i n f l u e n c e s  o f  g r a p h e n e  c o n t e n t  a n d  s u r f a c e  a r e a , e le c t r ic  f i e ld  

s tr e n g th , a n d  te m p e r a tu r e .

6 .3  E x p e r im e n ta l

6 .3 .1  M a te r ia ls

G e la t in  ( T y p e  B .  b o v in e  s k in )  a n d  s o d iu m  d o d e c y l  s u l f a t e  ( S D S )  w e r e  

p u r c h a s e d  fr o m  S i g m a  A ld r ic h  ( S in g a p o r e ) .  V a r io u s  g r a p h e n e  n a n o p la te le t s  

( g r a p h e n e ) ,  a s  p u r c h a s e d  fr o m  X G  S c i e n c e  I n c . ,  C h in a ,  h a v e  s p e c i f i e d  a v e r a g e  

t h ic k n e s s e s  o f  1 -2 ,  6 - 8 ,  a n d  15 n m  a n d  p la t e le t  d ia m e t e r s  o f  2 ,  1 5 , a n d  15 p m . in  

w h ic h  t h e y  a re  r e fe r r e d  t o  a s  g r a p h e n e  g r a d e  c  ( C G ) .  g r a p h e n e  g r a d e  M  (M G ) , a n d  

g r a p h e n e  g r a d e  H  ( H G ) ,  r e s p e c t iv e ly .

6 .3 .2  P r e p a r a t io n  o f  G r a p h e n e /G e la t in  H y d r o g e l  C o m p o s i t e s
V a r io u s  c o n c e n t r a t io n s  o f  g r a p h e n e ;  0 .0 1 ,  0 .1 ,  0 .5 ,  a n d  1 v o l% , w e r e  

d is p e r s e d  in  w a te r  s o lu t i o n  f i l l e d  w ith  1 v o l%  o f  S D S ,  s o n ic a t e d  v ia  a  tr a n s o n ic a to r
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(E lm a , ร  7 0  H , D  7 8 2 2 4 )  a t r o o m  te m p e r a tu r e ,  a t 1 5 0  พ ,  5 0  H z ,  f o r  15 m in . N e x t ,  10  

v o l%  o f  g e la t in  w a s  d i s s o l v e d  in  d i s t i l l e d  w a te r  ( p H  =  6 .4 0 )  a t 4 0  ๐c  o v e r n ig h t  v ia  

m a g n e t ic  s t ir r in g . T h e  t w o  s o lu t io n s  w e r e  w e l l - m i x e d  a t 4 0  ° c ,  a n d  p o u r e d  in to  a  

p e tr i d i s h  to  o b ta in  th e  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s .  T h e  h y d r o g e l  

c o m p o s i t e s  w e r e  a l l o w e d  t o  s e t  a s  a  f i lm  a t a n  a m b ie n t  te m p e r a tu r e  ( ~  3 0  ° C ) .  E a c h  

h y d r o g e l  c o m p o s i t e  h a d  a  t h ic k n e s s  o f  - 1 . 5 9  m m .

6 .3 .3  C h a r a c te r iz a t io n  a n d  T e s t in g  o f  G r a p h e n e /G e la t in  H y d r o g e l
C o m p o s i t e s
T h e  tr u e  d e n s i ty  o f  e a c h  g r a p h e n e  w a s  m e a s u r e d  b y  a  g a s  

p y c n o m e t e r  (T h e r m o  N i c o l e t ,  N e x u s  6 7 0 )  w h ic h  w a s  o p e r a te d  in  H e  g a s  a tm o s p h e r e  

( 2 0  p s i )  a t 2 5  ๐c  w i t h  a  p u r g in g  g a s  t im e  o f  1 .m in . T h e  tru e d e n s i t y  o f  M W N T  w a s  

m e a s u r e d  r e p e a t e d ly  2 0  t im e s  to  o b ta in  th e  a v e r a g e  v a lu e  a n d  t h e  s ta n d a r d  d e v ia t io n .
T h e  B r u n a u e r - E m m e t t - T e l le r  ( B E T )  s u r fa c e  a r e a  o f  g r a p h e n e  w a s  

m e a s u r e d  th r o u g h  a  T h e r m o  F in n ig a n ,  S o r p t o m a t ic  1 9 9 0  s u r f a c e  a rea  a n a ly z e r  

( S A A ) .  T h e  s a m p le s  w e r e  w e ig h e d  a n d  o u t  - g a s s e d  a t 3 0 0  ° c  fo r  12  h  b e f o r e  

m e a s u r e m e n t  o f  th e  a d s o r p t io n  a n d  d e s o r p t io n  i s o t h e r m s  w ith  H e  a n d  N า g a s .
E le c t r ic a l  c o n d u c t iv i t y  o f  th e  g r a p h e n e  w a s  m e a s u r e d  at 2 5  ° c .  

T h e  f ix t u r e  c o n s i s t e d  o f  t w o  p r o b e s ,  w h i c h  m a d e  c o n t a c t  w it h  th e  f i lm  s u r fa c e . T h e  

f ix tu r e  w a s  c o n n e c t e d  to  th e  p o w e r  s o u r c e  ( K e i t h l e y ,  M o d e l  6 5 1 7  A )  to  s u p p ly  a  

c o n s ta n t  v o l t a g e  s o u r c e  a n d  rea d  th e  c u r r e n t . T h e  a p p lie d  v o l t a g e  a n d  th e  r e s u lta n t  

c u r r e n t w e r e  u s e d  to  c a lc u la t e  e le c t r ic a l  c o n d u c t iv i t y  o f  th e  g r a p h e n e  s a m p le s  b y  th e  

f o l l o w i n g  E q . ( 6 .1 ) :

1 _ _ J _  I  
~p =  ~R~t =  K V t ( 6 .1 )

w h e r e  a  i s  th e  s p e c i f i c  c o n d u c t iv i t y  ( S /c m ) ,  p  is  th e  s p e c i f i c  r e s i s t iv i t y  (Q. c m ) ,  t is  

th e  s p e c im e n  t h ic k n e s s  ( c m ) ,  I  is  th e  m e a s u r e d  r e s u lta n t  c u r r e n t ( A ) ,  R s is  th e  s h e e t  

r e s i s t iv i t y  ( Q ) ,  F i s  th e  a p p l ie d  v o l t a g e  ( V ) ,  a n d  K  i s  th e  g e o m e t r ic  c o r r e c t io n  fa c to r .



T h e  m o r p h o lo g y  a n d  s i z e  o f  th e  g r a p h e n e  s a m p l e s  w e r e  o b s e r v e d  

u s in g  a  H - 7 6 5 0  T r a n s m is s io n  E le c t r o n  M ic r o s c o p e  (T E M ;  H ita c h i  H ig h - T e c h n o l o g y  

C o r p o r a t io n , J a p a n ) a t a n  o p e r a te d  v o l t a g e  o f  1 0 0  k v  w h e r e  i m a g in g  s o f t w a r e  

( S E M A F O R E  5 .2 1 )  w a s  u s e d  to  d e t e r m in e  p la t e le t  d ia m e te r  o f  g r a p h e m e . S c a n n in g  

e le c t r o n  m ic r o g r a p h s  o f  n e a t  g e la t in ,  a n d  g r a p h e n e /g e la t in  c o m p o s i t e s  w e r e  o b ta in e d  

th r o u g h  a  s c a n n in g  e l e c t r o n  m ic r o s c o p e  ( S E M ;  ร - 4 8 0 0 ,  H ita c h i,  J a p a n )  to  d e te r m in e  

th e  m o r p h o lo g y  a t v a r io u s  g r a p h e n e  c o n c e n t r a t io n s .  T h e  s u r f a c e  m ic r o g r a p h s  o f  n e a t  

g e la t in  a n d  g r a p h e n e /g e la t in  c o m p o s i t e s  w e r e  ta k e n  u s in g  a  v o l t a g e  o f  2 5  k V  a n d  a  

m a g n i f i c a t io n  o f  J 0  0 0 0  t im e s  to  o b s e r v e  th e  d is t r ib u t io n  o f  g r a p h e n e  in  g e la t in  

h y d r o g e l  c o m p o s i t e s .
A t o m ic  f o r c e  m ic r o s c o p y  (A F M ;  P a r k  s y s t e m ,  X E - 1 0 0 )  w a s  u s e d  

to  o b s e r v e  th e  t o p o l o g y  a n d  p h a s e  i m a g e s  o f  th e  c o m p o s i t e s .  I m a g e s  w e r e  ta k e n  in  

th e  n o n - c o n t a c t  m o d e  w i t h  th e  c a n t i l e v e r  ( N S C - 1 4 - C r A u )  ta p p in g  a t a  s c a n  ra te  o f  

0 .2 5  H z . T h e  e le c t r o s t a t ic  fo r c e  m i c r o s c o p e  ( E F M )  w a s  u t i l i z e d  a t a  s c a n  s iz e  o f  

1 .0 0 x 1 .0 0  p m 2 u s in g  a  s ig n a l  a m p litu d e  o f  5 V . E a c h  s a m p le  w a s  s c a n n e d  at t w o  

h e ig h t s  a b o v e  th e  s u r f a c e .  In  th e  f ir s t  l e v e l ,  th e  A F M  t o p o l o g y  i m a g e s  w e r e  o b ta in e d  

v ia  s c a n n in g  t ip  in  th e  n o n - c o n t a c t  m o d e ,  w h ic h  r e s p o n d e d  to  th e  V a n  d e r  W a a ls .  
f o r c e s .  T h e  s e c o n d  s c a n  m e a s u r e d  th e  t ip - s u r f a c e  d is t a n c e  a s  a  r e s u lt  o f  t h e  

e le c t r o s t a t ic  f o r c e  w h ic h  w a s  o b ta in e d  f r o m  th e  c h a r g e  d is t r ib u t io n  a n d  th e  d e g r e e  o f  

c h a r g e  g e n e r a t e d  in  th e  g e l a t in  a n d  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s .
A  m e l t  r h e o m e te r  ( R h e o m e t r ic  S c ie n t i f i c ,  A R E S )  w a s  u s e d  to  

in v e s t ig a t e  t h e '  e l e c t r o m e c h a n ic a l  p r o p e r t ie s  o f  th e  g e la t in  a n d  g r a p h e n e /g e la t in  

h y d r o g e l  c o m p o s i t e s .  T h e  s a m p le s  w e r e  s e t  w it h  a p a r a l le l  p la te  f ix t u r e  at a  d ia m e te r  

o f  3 0  m m . D C  v o l t a g e  w a s  a p p lie d  at th e  e le c t r ic  f i e ld  s tr e n g th  ( 8 0 0  v / m m )  u s in g  a  

D C  p o w e r  s u p p ly  ( I n s t e k ,  G F G 8 2 1 6 A ) .  F ir s t ,  a  s tr a in  s w e e p  t e s t  w a s  o p e r a te d  to  

d e f in e  th e  s u i t a b le  s tr a in  f o r  o b ta in in g  s t o r a g e  m o d u lu s  (G 1) in  th e  l in e a r  v is c o e l a s t i c  

r e g im e .  T h e  a p p r o p r ia te  s tr a in  w a s  d e te r m in e d  to  b e  0 .1 0  % str a in  fo r  b o th  o f  th e  

g e la t in  h y d r o g e l  a n d  th e  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s .  S e c o n d ,  th e  te m p o r a l  

r e s p o n s e  a n d  th e  f r e q u e n c y  s w e e p  t e s t  w e r e  p r e - s h e a r e d  at a l o w  f r e q u e n c y  o f  

0 .0 3 9 8 1 1  racl/s  a n d  l o w  s tr a in  o f  0 .1 0  %  w i t h  th e  a p p l ic a t io n  o f  e l e c t r i c  f ie ld  ( 8 0 0  

V / m m )  fo r  15 m in  to  a s s u r e  w ith  th e  e q u i l ib r iu m  p o la r iz a t io n  in  m a te r ia ls .  In th e  

f r e q u e n c y  s w e e p  te s t ,  th e  c o m p o s i t e  p r o p e r t ie s  w e r e  m e a s u r e d  a s  fu n c t io n s  o f
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e le c t r ic  f i e ld  s tr e n g th  ( 0 - 8 0 0  v / m m )  a n d  te m p e r a tu r e  ( 3 0 - 8 0  ° C ) .  T h e  d e f le c t io n  o f  

th e  g e la t in  h y d r o g e l  a n d  th e  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s  w a s  d e te r m in e d  

u n d e r  th e  in f lu e n c e  o f  a p p l ie d  e le c tr ic  s t r e n g th s  in  th e  r a n g e  o f  0 - 6 0 0  v / m m ) .  F o r  

e a c h  h y d r o g e l  c o m p o s i t e ,  th e  s a m p le  w a s  f ix e d  v e r t i c a l ly  in  a  tr a n sp a r e n t  c h a m b e r  

c o n t a in in g  p o ly d im e t h y l s i lo x a n e  ( P D M S )  w ith  t h e  v i s c o s i t y  o f  1 0 0  c S t  b e t w e e n  th e  

c o p p e r  e l e c t r o d e s  a s  s h o w n  in  F ig . 6 .1 .  A  h ig h  v o l t a g e  p o w e r  s u p p ly  (G a m m a  H ig h  

V o lt a g e ,  U C 5 - 3 0 P )  w a s  c o n n e c t e d  to  a  D C  p o w e r  s u p p ly  ( G o ld  รนท 3 0 0 0 .  G P S  

3 0 0 3 D )  fo r  s u p p ly in g  D C  e le c tr ic  f i e ld .  T h e  d i s p la c e m e n t  o f  s a m p l e s  w a s  r e c o r d e d  

b y  u s in g  a  d ig ita l  v id e o  r e c o r d e r  ( S o n y ,  H a n d ic a m  H R 1 ) .  T h e  c o m p o s i t e  d e f le c t i o n  

w a s  m e a s u r e d  w ith  a  S c i o n  im a g e  ( B e t a  4 .0 .3 )  p r o g r a m .
T h e  d ie le c t r o p h o r e s i s  fo r c e  is  th e  d e f le c t i n g  f o r c e  (T v) g e n e r a te d  

w h ic h  c o r r e s p o n d s  to  th e  in te r a c t io n  b e t w e e n  a n o n - u n i f o r m  e le c t r i c  f ie ld  a n d  th e  

r e s u lta n t  d i p o l e  m o m e n t s  o f  th e  m a te r ia l a n d  w a s  c a lc u la t e d  w it h  E q . ( 6 .2 )

F,I = Fe +  m g ( s in  9 )  -  /ฮ F g ( s in  0 )  ( 6 .2 )

w h e r e  F e i s  th e  r e s i s t in g  e la s t ic  fo r c e  ( N ) .  เท i s  th e  m a s s  o f  s a m p le  ( k g ) ,  g  is  th e  

g r a v ity  c o n s t a n t  ( 9 .8  m / s 2), 9  is  th e  d e f l e c t i o n  a n g le ,  p  i s  th e  d e n s i t y  o f  f lu id ,  a n d  F i s  

th e  v o lu m e  o f  th e  d i s p la c e d  f lu id , ‘In  o u r  e x p e r im e n t ,  th e  e l a s t i c  fo r c e  c a n  b e  

c a lc u la t e d  b y  th e  f o l l o w i n g  E q . ( 6 .3 )  ( S a t o  et a l.,  1 9 9 6 ;  T i m o s h e n k o  et a l ., 1 9 7 0 ):

17, d E I ( 6 .3 )
F- f

w h e r e  E  i s  th e  y o u n g ' s  m o d u lu s  w h ic h  is  e q u a l to  2 G' ( 1 +  v) in  w h i c h  G' is  th e  s h e a r  

m o d u lu s  ( t a k e n  to  b e  G' ( (O =  1 r a d /s ) )  a n d  V is  th e  P o is s o n ' s  r a t io , w h ic h  is  e q u a l  to  

1 /2  fo r  a n  in c o m p r e s s ib le  s a m p le ,  /  is  th e  m o m e n t  o f  in e r t ia  r \  1' / 1 2 ,  t i s  th e  t h ic k n e s s  

o f  s p e c im e n .  พ  is  th e  w id t h  o f  s p e c im e n ,  cl is  th e  d e f le c t i o n  d i s t a n c e ,  a n d  /  is  th e  

le n g th  o f  s p e c im e n
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6 .4  R e s u lt  a n d  D is c u s s io n

6 .4 .1  C h a r a c te r iz a t io n  o f  G r a p h e n e
C h a r a c te r is t ic s  o f  th e  d i f f e r e n t  g r a p h e n e  s a m p le s  a re  s u m m a r iz e d  in  

T a b le  6 .1 .  T h e  tru e  d e n s i t i e s  o f  th e  th r e e  g r a p h e n e s  (g r a d e  C ; C G , g r a d e  M ; M G , a n d  

g r a d e  H ; H G ) ,  a s  o b t a in e d  fr o m  g a s  p y c n o m e t e r ,  a re  2 .1 4 0  ±  0 .1 0 ,  2 .2 5 3  ±  0 .1 2 ,  a n d  

2 .2 0 2  ± 0 . 1 3  g / c n r . r e s p e c t iv e ly .  In a g r e e m e n t .  N i e t o  e t al. ( 2 0 1 2 )  fo u n d  th e  s im i la r  

d e n s i t y  v a lu e  o f  th e  g r a p h e n e  n a n o p la te le t  to  b e  2 .1 1  g / c m 3.
T h e  s u r f a c e  a rea  o f  M G  e x h ib i t e d  th e  h ig h e s t  v a lu e  o f  3 8 9  ทไ2/ g  

b e c a u s e  it s  m o r p h o lo g y  c o n s i s t s  o f  s h o r t  s t a c k s  o f  g r a p h e n e  s h e e t s .  In  g e n e r a l ,  th e  

s u r f a c e  a r e a  o f  th e  g r a p h e n e  p a r t ic le s  in c r e a s e s  w i t h  d e c r e a s in g  p a r t ic le  s iz e  (S h ir a z i  

et a l.,  2 0 0 8 ) .  H o w e v e r ,  th e  m e a s u r e d  s u r f a c e  a r e a  o f  C G  w a s  o f  th e  lo w e s t  v a lu e ,  
s in c e  th e  C G  p a r t ic le s ' f o r m  a g g r e g a t e s  o f  p la t e le t s .

T h e  m o r p h o lo g ie s  a n d  a v e r a g e  d ia m e te r s  o f  th e  g r a p h e n e s  w ith  

v a r io u s  s u r f a c e  a r e a s , m e a s u r e d  b y  T E M , a s  s h o w n  in  F ig .  6 .2 ,  a r e  1 .0 9 8  ±  0 .2 2 ,  1 2  ±  

2 .5 0 .  a n d  1 6  ±  2 .1 3 ,  c o n s i s t e n t  w ith  th e  s u p p l ie r  m a te r ia l  s p e c i f i c a t i o n s .
T h e  e l e c t r i c a l  c o n d u c t iv i t y  v a lu e s  o f  C G , M G , a n d  H G  w ith  d i f f e r e n t  

s u r f a c e  a r e a s  a re  a p p r o x im a t e ly  3 0 6 5  ±  3 8 ,  15 3 6 3  ±  3 9 3 ,  a n d  8 7 0 1  ±  8 0  s / c m  a s  

s h o w n  in  T a b le  6 .1 .  T h u s ,  th e  h ig h e s t  e l e c t r i c a l  c o n d u c t iv i t y  b e lo n g s  to  M G  w h ic h  

a ls o  e x h ib i t s  th e  h ig h e s t  s u r fa c e  a r e a  th a t s h o w n  in  ta b le  1. T h e  e x p la n a t io n  fo r  th e  

e l e c t r ic a l  c o n d u c t iv i t y  i s  th at th e  g r e a te r  s u r f a c e  a r e a  o f  th e  p a r t ic le s  p r o m o t e s  

e le c t r o n  tr a n sp o r t  w e l l  a lo n g  th e  g r a p h it ic  d o m a in  ( S in g h  e t a l.,  2 0 1 1 ;  P a r a d e e  a n d  

S ir iv a t .  2 0 1 4 ) .  K u i l la  e t a l. ( 2 0 1 0 )  r e p o r te d  th e  e l e c t r ic a l  c o n d u c t iv i t y  o f  g r a p h e n e  to  

b e  a s  h ig h  a s  7 2 0 0  s / c m

6 .4 .2  M o r p h o lo g y ,  T o p o lo g y ,  a n d  C h a r g e  D is t r ib u t io n  o f  G e la t in  H y d r o g e l
a n d  G r a p h e n e /G e la t in  H y d r o g e l  C o m p o s i t e s
S u r f a c e  m o r p h o lo g ie s ,  a p p e a r in g  in  S E M , o f  th e  g e la t in  a n d  

g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s  a re  s h o w n  in  F ig .  6 . 3 a - c  f o r  th e  0 .1  v o l%  a n d  

1 v o l%  M G  w h ic h  p o s s e s s e s  th e  g r e a te s t  s u r f a c e  a r e a , e le c t r i c a l  c o n d u c t iv i t y ,  a n d  

h y d r o p h o b ic  a t tr a c t io n  fo r c e .  It c a n  b e  s e e n  th a t th e  M G  is  w e l l  d is p e r s e d  in  th e  

g e la t in  h y d r o g e l  at a  l o w  g r a p h e n e  c o n c e n t r a t io n  o f  0 .1  v o l%  w it h  S D S  a s  th e
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d is p e r s in g  a g e n t  b e c a u s e  th e  a t tr a c t iv e  h y d r o p h o b ic  fo r c e  b e t w e e n  g r a p h e n e  s h e e t s  is  

s c r e e n e d  b y  th e  S D S  m o le c u le s  s u r r o u n d in g  th e  g r a p h e n e  s u r f a c e  ( R ic h a r d  e t a i ,  
2 0 0 3 ) .  T h e  d is t r ib u t io n  b e c o m e s  r e la t iv e ly  p o o r e r  a t h i g h  M G  (1  v o l% )  

c o n c e n t r a t io n ,  a s  s h o w n  in  F ig . 6 .3 c ,  s in c e  th e  la r g e  h y d r o p h o b ic  in te r a c t io n  b e t w e e n  

th e  g r a p h e n e  m o l e c u l e s  b e c o m e s  m o r e  d o m in a n t  a n d  h a m p e r s  u n ifo r m  a n d  

h o m o g e n e o u s  d i s p e r s io n  o f  1 v o l%  M G  in  g e la t in  s o lu t io n .
T h e  t o p o l o g y  a n d  c h a r g e  d is t r ib u t io n  o n  th e  s u r f a c e  o f  th e  M G /g e la t in  

h y d r o g e l  c o m p o s i t e s  c a n  b e  o b s e r v e d  b y  E F M  at a n  e x te r n a l  e l e c t r i c  f i e ld  o f  5 V ,  a s  

s h o w n  in  F ig .  6 .4 .  F ig u r e s  6 .4 a - c  e x h ib i t  th e  t o p o l o g y  o f  th e  g e l a t in  h y d r o g e l  a n d  th e  

0 .1  v o l%  a n d  1 v o l%  M G /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s  w it h o u t  e l e c t r ic a l  f i e ld .  F ig u r e  

6 .4 a  s h o w s  th e  s m o o t h  su r fa c e  o f  th e  p u r e  g e la t in  h y d r o g e l  a t n a n o s c a le .  A  w e l l -  

d is tr ib u te d  a n d  r a n d o m ly - a l ig n e d  o f  0 .1  v o l%  g r a p h e n e  in  th e  g e la t in  h y d r o g e l  is  

c o n f ir m e d  th r o u g h  th e  t o p o l o g y  im a g e  s h o w n  in  F ig .  6 .4 b . O n  t h e  c o n tr a r y , F ig .  6 .4 c  

s h o w s  a n  a g g lo m e r a t e d  g r a p h e n e  (1  v o l% )  t o p o lo g y .  F ig u r e s  6 .4 a ' - c '  s h o w  th e  

c h a r g e  d is t r ib u t io n  o f  th e  g e la t in  h y d r o g e l  a n d  th e  M G /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s .  
T h e  i m a g e s  a p p e a r  a s  a  b r ig h t c o n t r a s t  in d ic a t in g  th e  p r e s e n c e  o f  th e  g e n e r a te d  

a t tr a c t iv e  f o r c e  b e t w e e n  th e  p r o b e  a n d  th e  s a m p le  s u r fa c e . T h e  d e g r e e  o f  g e n e r a te d  

a t tr a c t iv e  f o r c e  o n  t h e  g e la t in  h y d r o g e l  a n d  th e  M G /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s  a re  

s h o w n  in  F ig .  6 .5 .  B o t h  0 .1  v o l%  a n d  1 v o l%  M G /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s  

p o s s e s s  th e  d e g r e e  o f  g e n e r a te d  a t tr a c t iv e  f o r c e  o f  1 1 0  a n d  1 0 3  % , r e s p e c t iv e ly ,
v a lu e s  w h i c h  a re  g r e a te r  th a n  th e  p u r e  g e la t in  h y d r o g e l .

\

6 .4 .3  E le c t r o m e c h a n ic a l  P r o p e r t ie s

6.4. ร. 1 Tim e D epen den ce  o f  the E lec tro rh eo lo g icc il R esponse
F ir s t , th e  t e m p o r a l  r e s p o n s e s  o f  th e  p u r e  g e la t in  a n d  th e  

g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s  b y  a lt e r n a t e ly  s w i t c h e d  o n  a n d  o f f  w e r e  

in v e s t ig a t e d  u n d e r  th e  a p p lie d  e le c t r ic  f i e ld  s t r e n g th  o f  E = 800 v/mm. T h e  te m p o r a l  
c h a r a c te r is t ic s  o f  e a c h  m a te r ia l  w e r e  d e t e r m in e d  u n d e r  th e  l in e a r  v i s c o e l a s t i c  r e g im e  

u n d e r  s tr a in  o f  0 .1 0  % , a n d  f r e q u e n c y  o f  1 0 0  r a d /s , w h e r e  th e  t i m e  r e q u ir e d  fo r  G ' to  

r e s p o n d  is  im p o r ta n t  in  th e  a c tu a to r  a p p lic a t io n .  I n d u c t io n  t im e  ( โmd) is  th e  t im e
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r e q u ir e d  fo r  G ' to  r e a c h  th e  s t e a d y  s ta te  w h e n  E  i s  s w i t c h e d  o n .  R e c o v e r y  t im e  (Tree) 
i s  th e  t im e  r e q u ir e d  fo r  G '  to  d e c a y  t o w a r d  its  s t e a d y  s ta te ,  E  i s  s w i t c h e d  o f f .

F r o m  th e  p r e v io u s  w o r k s ,  K u n c h o r n s u p  e t a l .  ( 2 0 1 2 ) ,  

K u n a u r a k s a p o n g  e t a l .  ( 2 0 0 7 ) ,  a n d  I n t a n o o  e t a l .  ( 2 0 1 2 )  in v e s t i g a t e d  th e  r,,,1/ a n d  Tree 
o f  c e l l u l o s e  g e l ,  a c r y l ic  e la s t o m e r ,  a n d  e t h y le n e  p r o p y le n e  d ie n e  e la s t o m e r  ( E P D M ) ,  

in  w h i c h  th e  Tj„d a n d  Tree o f  t h e s e  m a t e r ia ls  w e r e  1 3 0  ร a n d  2 2 3  ร, 4 1 8  ร a n d  2 5 6  ร, 

a n d  3 7 3 5  ร a n d  n /a  ร, r e s p e c t iv e ly .  T h e  r,,,1/ a n d  Tree o f  0 .1  v o l%  g r a p h e n e /g e la t in  

h y d r o g e l  c o m p o s i t e  p r o v id e d  th e  l o w e s t  r,,,1/ a n d  Tree a m o n g  o th e r  m a te r ia ls  a t 1 0 3  ร 

a n d  1 71  ร, r e s p e c t iv e ly .  F ig u r e  6 .6  s h o w s  th e  c o m p a r i s o n  o f  G '  o f  th e  p u re  g e la t in  

a n d  th e  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s  (0 .1  v o l%  a n d  1 v o l% )  d u r in g  th e  t im e  

s w e e p  t e s t  u n d e r  th e  i n f lu e n c e  o f  a n  e le c t r ic  f ie ld .  F o r  th e  p u r e  g e l a t in  h y d r o g e l .  G ' 
r a p id ly  r e a c h e s  a s t e a d y - s t a t e  v a lu e  a s  th e  e le c t r ic  f i e l d  is  a p p l ie d .  T h is  is  d u e  to  th e  

in d u c e d  d i p o l e  m o m e n t  g e n e r a te d  w i t h in  th e  g e la t in  m o le c u l e s .  T h e  G' d e c r e a s e s  

im m e d ia t e ly  a n d  r e c o v e r s ,  c l o s e l y  it s  o r ig in a l  v a lu e  a s  e l e c t r i c  f i e l d  is  s w it c h e d  o f f ,  
s u g g e s t i n g  it is  n e a r ly  a  r e v e r s ib le  m a te r ia l.  O n  th e  o th e r  h a n d , fo r  b o th  

g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s  (0 .1  v o l%  a n d  1 v o l% ) .  T h e  G' d o e s  n o t  

r e c o v e r  to  it s  o r ig in a l  v a lu e  a s  e le c t r ic  f i e l d  is  s w i t c h e d  o f f .  P o s s i b l y ,  th e r e  a re  s o m e  

r e s id u e  d i p o l e  m o m e n t s  r e m a in in g  in  th e  a g g lo m e r a t io n  o f  th e  g r a p h e n e  p a r t ic le s  

( T u n g k a v e t  e t a l . ,  2 0 1 1 ) .

6 .4 .3 .2  E ffects o f  E lec tr ic  F ie ld  S tren g th  a n d  Surface A rea  on  
E lec tro m ech a n ica l P ro p e r tie s  o f  G ra p h en e/G ela tin  
H ydrogel c o m p o s ite s
T h e  g r a p h e n e  h y d r o g e l  c o m p o s i t e ,  0 .1  v o l% , w a s  

in v e s t ig a t e d  fu r th e r  fo r  t h e  e le c t r o m e c h a n ic a l  p r o p e r t ie s  u n d e r  th e  e f f e c t  o f  g r a p h e n e  

s u r f a c e  a r e a s  o f  4 1 ,  1 1 5 ,  a n d  3 8 8  m 2/ g  fo r  th e  C G , H G , a n d  M G  g r a p h e n e s ,  
r e s p e c t iv e ly ,  at a n  e l e c t r i c  f ie ld  r a n g e  o f  0 - 8 0 0  v/mm. T h e  s to r a g e  m o d u lu s  

r e s p o n s e  (A G ') a n d  th e  s t o r a g e  m o d u lu s  s e n s i t i v i t y  (A G '/G 'e) o f  th e  c o m p o s i t e s  a re  

s h o w n  in  F ig .  6 .7  at a  f r e q u e n c y  o f  1 0 0  rad/'s. a  s tr a in  o f  0 .1 0  % , a n d  a t a  te m p e r a tu r e  

o f  3 0  °c. T h e  A G ' a n d  AG'/G'o  o f  0 .1  v o l%  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s  

in c r e a s e  w i t h  in c r e a s in g  e le c t r ic  f i e ld  s tr e n g th  a n d  w i t h  in c r e a s e d  g r a p h e n e  s u r f a c e
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a rea  d u e  t o  th e  g e n e r a t e d  p o la r iz a t io n  o n  c a r b o x y l  g r o u p s  w i t h in  th e  g e la t in  m o le c u l e  

le a d in g  to  in t e r m o le c u la r  in te r a c t io n s  ( T u n g k a v e t  e t a l . , 2 0 1 1 ) .  It s h o u ld  b e  n o te d  

th at th e r e  are t w o  r e a s o n s  fo r  th e  h ig h e r  r e s p o n s e  o f  g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s  

w it h  g r e a te r  g r a p h e n e  s u r f a c e  a rea : a  s t r o n g e r  in te r fa c ia l  f o r c e  b e t w e e n  th e  n a n o 
p a r t ic le  a n d  th e  m a t r ix  d u e  to  a  h ig h e r  s u r f a c e  a r e a  ( A y a t o l l a h i  e t a l., 2 0 .1 1); o r  th e  

n a n o p a r t ic le - m a t r ix  in te r a c t io n ,  l e a d in g  to  a  s t r o n g e r  in t e r m o le c u la r  in te r a c t io n  ( B o o  

et a l., 2 0 0 7 )  T h u s , th e  e m b e d d e d  n a n o - p a r t ic le s  c a n  e n h a n c e  G ' o f  th e  g e la t in  

h y d r o g e l .
R a f i e e  et a l.  ( 2 0 0 9 )  in v e s t ig a t e d  im p r o v e d  m e c h a n ic a l  

p r o p e r t ie s  o f  n a n o c o m p o s i t e s  w ith  a l o w  g r a p h e n e  c o n c e n t r a t io n  a t a w e ig h t  fr a c t io n  

o f  0 .1  % . T h e  0 .1  พ t%  g r a p h e n e /e p o x y  n a n o c o m p o s i t e  p o s s e s s e d  s u p e r io r  

m e c h a n ic a l  p r o p e r t ie s  r e la t iv e  to  C N T  n a n o c o m p o s i t e s ;  n a m e ly  th e  Y o u n g ' s  

m o d u lu s ,  t e n s i l e  s t r e n g t h ,  a n d  t o u g h n e s s  s in c e  t h e  e n h a n c e d  s u r f a c e  a rea  o f  g r a p h e n e  

in d u c e d  h ig h e r  n a n o p a r t ic le - m a t r ix  in te r a c t io n .

6 .4 .3 .3  E ffect o f  C o n cen tra tio n  on E lec tro m ech a n ica l P ro p ertie s  o f  
G ra p h en e/G ela tin  H yd ro g e l C o m p o site s  
T h e  e f f e c t  o f  g r a p h e n e  c o n c e n t r a t io n  o n  : th e  

e l e c t r o m e c h a n ic a l  p r o p e r t ie s  o f  th e  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s  w a s  

in v e s t ig a t e d  u n d e r  a n  a p p l ie d  e le c tr ic  f i e ld  s t r e n g th  o f  0-800 v/ram. T h e  A G ' o f  th e  

c o m p o s i t e s  v s  e l e c t r i c  f i e ld  s tr e n g th  a re  s h o w n  in  F ig . .  6 .8 .  T h e  A G ' in c r e a s e s  

n o n l in e a r ly  w i t h  in c r e a s in g  e le c t r ic  f i e ld  s t r e n g th  (0-800 v/ilira). T h e  A G '  a t a n  

a p p lie d  e le c t r ic  f i e ld  s t r e n g th  o f  8 0 0  v/mni r e a c h e s  v a lu e s  a s  h ig h  a s  7 8  000, 4 5 6  

000, 1 2 5 4  000. 2 8 3  000, a n d  1 2 8  000 at g r a p h e n e  c o n c e n t r a t io n s  o f  0. 0.01.0 . 1 . 0 . 5 ,  

a n d  1 v o l% , r e s p e c t i v e ly .  T h e  AG '/G 'o  v a lu e s  o f  th e  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  

c o m p o s i t e s  a re  a ls o  ta b u la t e d  in  T a b le  6 .2 .  T h e  in c r e a s e  o f  g r a p h e n e  c o n c e n tr a t io n  

le a d s  to  th e  in c r e a s e  o f  G'o s in c e  th e  n a n o p la t e l e t s  a ct a s  a r e in f o r c e m e n t  f i l l e r  

( T u n g k a v e t  et a l., 2 0 1 2 ) .  F u r th e r m o r e , u n d e r  e l e c t r i c  f i e ld  th e  in d u c e d  d ip o le  

m o m e n t s  fr o m  th e  e n h a n c e d  p o la r iz e d  c a r b o x y l  g r o u p s  o f  g e la t in  m o le c u le  a re  

g e n e r a te d  a n d  in te r a c t  w i t h  th e  e m b e d d e d  g r a p h e n e .  T a b le  6 .3  s h o w s  th e  s to r a g e  

m o d u lu s  s e n s i t i v i t y  c h a r a c t e r is t ic s  o f  s e v e r a l  e l e c t r o a c t i v e  p o l y m e r s  a n d  d ie le c t r ic  

e la s t o m e r s .  T h e  A G ' G'o c o m p a r is o n  o f  th e s e  m a t e r ia ls  c a n  b e  m a d e  b e tw e e n  T a b le s



6 .2  a n d  6 .3 .  T h e  p o ly e s t e r u r e t h a n e  (L P R )  e x h ib i t s  th e  h i g h e s t  s e n s i t iv i t y  u n d e r  th e  

d ie l e c t r ic  e la s t o m e r  t y p e ,  in  w h i c h  th e  AG'/G'o  i s  2 .0 8  a t 2 0 0 0  v / m m .  In o u r  w o r k ,  
th e  0 .1  v o l%  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e  s t o r a g e  m o d u lu s  s e n s i t iv i t y  is  

3 .5 2  o f  E  =  8 0 0  V / m m , c le a r ly  a  s u p e r io r  r e s p o n s e  r e la t iv e  o th e r  m a te r ia ls .  T h e  

m a x im u m  A G '  a n d  AG'/G'o  v a lu e s  o b ta in e d  b e lo n g  to  th e  0 .1  v o l%  g r a p h e n e /g e la t in  

h y d r o g e l  c o m p o s i t e .  F u r th e r m o r e , b o th  A G ' a n d  AG'/G'o  d e c r e a s e d  w i t h  g r a p h e n e  

c o n c e n t r a t io n  g r e a te r  th a n  0 .1  v o l% . T h e  p o o r ly  d i s p e r s e d  g r a p h e n e  le a d s  to  th e  

p h a s e  s e p a r a t io n  b e t w e e n  th e  g e la t in  h y d r o g e l  a n d  th e  g r a p h e n e  a g g lo m e r a t io n ,  as  

p r e v io u s ly  o b s e r v e d  in  th e  S E M  a n d  t o p o l o g y  s u r f a c e  i m a g e s  in  F ig s . 6 ,3 c  a n d  6 .4 c .  
A lt h o u g h  AG '/G 'o  v a lu e s  o f  0 .5  a n d  1 v o l%  g r a p h e n e  c o m p o s i t e s  are r e d u c e d  r e la t iv e  

to  th e  0 .0 1  a n d  0 .1  v o l%  g r a p h e n e , t h e y  s t i l l  w e r e  g r e a te r  th a n  th at o f  th e  p u r e  g e la t in  

h y d r o g e l ,  d i e l e c t r ic  e la s t o m e r s ,  a n d  o th e r  e le c t r o a c t iv e  m a t e r ia ls .
' R a sh a d  et a l. ( 2 0 1 4 )  s t u d ie d  th e  e f f e c t  o f  g r a p h e n e  d is tr ib u te d  

in a n  a lu m in u m  m a tr ix . 0 .3  vvt%  o f  e m b e d d e d  g r a p h e n e  in  A1 w a s  d is p e r s e d  

h o m o g e n e o u s ly ,  a c t i n g  a s  a r e in f o r c e m e n t  f i l l e r  to  e n h a n c e  y ie ld  s tr e n g th  a n d  

u lt im a t e  t e n s i l e  s tr e n g th .-
W a n  et a l.  ( 2 0 1 1 )  r e p o r te d  th a t th e  Y o u n g ’s m o d u li  o f  

g r a p h e n e  o x id e / g e la t i n  n a n o c o m p o s i t e s  in c r e a s e d  w ith  a n  a d d it io n  o f  1 w t.%  G O  d u e  

to  th e  s i z e ,  m o r p h o lo g y ,  a n d  d is p e r s io n  d e g r e e  o f  th e  G O  n a n o s h e e t  in  th e  g e la t in  

m a te r ia l.

S h e n  e t a l. ( 2 0 1 3 )  r e p o r te d  th e  s im i la r  re su lt  o f  th e  t e n s i le  

s tr e n g th  in  th e  g r a p h e n e /e p o x y  n a n o c o m p o s i t e s  a t g r a p h e n e  c o n c e n t r a t io n s  b e t w e e n  

0 .2 5  to  1 .5 0  w t% . T h e  s tr e n g th  o f  th e  n a n o c o m p s it e s  d e c r e a s e d  a s  th e  g r a p h e n e  

c o n c e n t r a t io n  in c r e a s e d  to  0 .5 ,  1, a n d  1 .5  w t%  b e c a u s e  th e  a g g r e g a t io n  o f  g r a p h e n e  

o c c u r r e d  in  th e  m a t r ix ,  r e s u lt in g  in  s te r ic  h in d r a n c e .
L iu  a n d  S h a w  ( 2 0 0 1 )  f o u n d  th a t th e  m o d u lu s  o f  th e  b le n d e d  

s i l i c a  in  s i l i c o n e  r u b b e r  d e c r e a s e d  w i t h  s i l i c a  c o n t e n t  a b o v e  5 5  v o l%  d u e  to  th e  s te r ic  

h in d r a n c e  e f f e c t .

6 .4 .3 .4  E ffec t o f  O p e r a t in g  T e m p e ra tu re
The effect of temperature on the pure gelatin and the

graphene/gelatin hydrogel composites are shown in Fig. 6.9, at the frequency of 100
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r a d /s  a n d  8 0 0  v / m m .  F ig u r e  6 .9  c o m p a r e s  G  goov/mm a n d  A G '  v s .  te m p e r a tu r e  o f  th e  

p u r e  g e la t in  h y d r o g e l  a n d  0 .1  v o l%  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e  w h ic h  

c o n s i s t s  o f  th r e e  p h a s e s .  In  th e  f ir s t  p h a s e ,  G  800v/mm a n d  A G '  d e c r e a s e  w it h  in c r e a s in g  

te m p e r a tu r e  f r o m  3 0  ๐c  to  4 0  ° c  d u e  to  th e  c o n f o r m a t io n a l  c h a n g e  fr o m  th e  

d e n a tu r e d  h e l ix  g e la t in  to  r a n d o m  c o i l  m o le c u l e s  ( B i g i  e t a l.,  2 0 0 4 ) .  In  th e  s e c o n d  

p h a s e ,  at th e  t e m p e r a tu r e  r a n g e  o f  4 0 - 5 0  °c, G'soov/mm a n d  A G '  o f  th e  c o m p o s i t e s  

in c r e a s e ,  w h ic h  is  c o n s i s t e n t  w i t h  th e  c la s s i c a l  n e tw o r k  th e o r y  (S a to  et a l., 1 9 9 6 ) .  
T h e  h ig h e r  te m p e r a tu r e  in t r o d u c e s  m o r e  e n tr o p y  in to  th e  s y s t e m s ,  l e a d in g  to  g r e a te r  

r e tr a c t iv e  f o r c e  a n d  in d u c e d  p h y s ic a l  e n t a n g le m e n t .  H o w e v e r ,  th e  d e c r e a s e  in  

G  goov/mm o f  th e  p u r e  g e la t in  a n d  th e  c o m p o s i t e  o c c u r s  in  th e  th ird  p h a s e  w ith  

te m p e r a tu r e s  a b o v e  6 0  ๐c  s in c e  a - a m in o .a c id  b lo c k  o f  th e  g e l a t in  c h a in  is  i s o la t e d  at 
a te m p e r a tu r e  c l o s e  to  th e  lo w - te m p e r a t u r e  g la s s  t r a n s i t io n  o f  1 2 0  °c (F r a g a  et a i ,  
1 9 8 5 ) .  O b v io u s ly ,  G  800v/mm a n d  A G '  o f  th e  c o m p o s i t e s  a re  g r e te r  th a n  t h o s e  o f  th e  

p u re  g e la t in  h y d r o g e l  at a n y  t e m p e r a tu r e s  d u e  to  th e  e n h a n c e d  p o la r iz a b i l i t y  o f  th e  

c a r b o x y l  g r o u p s  w i t h in  th e  g e la t in  c h a in s .  In s u m m a r y ,  th e  e l e c t o m e c h a n ic a l  

p r o p e r t ie s  o f  th e  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s  a re  g r e a t ly  e n h a n c e d  v ia  th e  

g r a p h e n e  a d d it io n .

6 .4 .4  D e f l e c t i o n  o f  G r a p h e n e /G e la t in  H y d r o g e l  C o m p s i t e s
T h e  d e f le c t io n  r e s p o n s e  (ci) a n d  d i e l e c t r o p h o r e s i s  fo r c e s  (F A  o f  th e  

p in e  g e la t in  a n d  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s  w e r e  in v e s t ig a t e d  u n d e r  a n  e l e c t r i c  f ie ld  

s t r e n g th  o f  6 0 0 '  v / m m .  T h e  s a m p le s  w e r e  a t ta c h e d  b e t w e e n  t w o  c o p p e r  e le c t r o d e s  

( o n e  a n o d e  a n d  a n o t h e r  n e u tr a l)  in  a  P D M S  c h a m b e r  a s  s h o w n  in  F ig .6 .1 .  U n d e r  th e  

i n f lu e n c e  o f  e l e c t r i c  f i e ld  s tr e n g th , th e  s a m p le s  d e f le c t e d  t o w a r d  th e  a n o d e  s id e  as  

s h o w n  in  F ig s .  6 . 1 0 a - c ,  in d ic a t in g  th e  a t tr a c t iv e  f o r c e  th a t  w a s  g e n e r a te d  fr o m  th e  

p o la r iz e d  c a r b o n y l  g r o u p s  in  th e  g e la t in  m o le c u l e  to  th e  a n o d e  s id e ;  th e  p o la r iz e d  

c a r b o x y l  g r o u p s  p r o d u c e d  th e  n e t  n e g a t iv e  c h a r g e s  in  th e  g e l a t in  s tr u c tu r e . T h e  p u re  

g e la t in ,  0 .1  v o l% , a n d  1 v o l%  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  s ta r te d  to  d e f le c t  at th e  

c r it ic a l  e le c tr ic  f i e l d  s tr e n g th s  o f  1 0 0  v / m m ,  5 0  v / m m .  a n d  1 5 0  v / m m .  r e s p e c t iv e ly .  
T h e  0 .1  v o l%  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e  a l s o  e x h ib i t e d  th e  la r g e s t  

d e f l e c t i o n  d is t a n c e  th a n  p u re  g e la t in  a n d  1 v o l%  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  

c o m p o s i t e  at 6 0 0  v / m m  b e c a u s e  th e  g r e a te r  a m o u n t  o f  p o la r iz a t io n  w a s  g e n e r a te d
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th r o u g h  th e  g r a p h e n e .  C o n v e r s e ly ,  th e  1 v o l%  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e  

e x ib i t e d  th e  l o w e s t  d e f le c t io n  d is t a n c e  a m o n g  o th e r s  a s  e x c e s s i v e l y  h ig h  a m o u n t  o f  

g r a p h e n e  n a n o s h e e t  o b s tr u c te d  th e  p o la r iz a t io n  (K r a u s e  e t a l.,  2 0 0 1 ) .
N i a m l a n g  et al. ( 2 0 0 8 )  s h o w e d  th e  s im i la r  r e s u lt s  o f  d e f le c t i o n  o f  

p o ly ( p - p h e n y l e n e v i n y l e n e ) /p o ly d im e t h y l s i l o x a n e  b le n d s  ( P P V /P D M S ) .  T h e  

m a x im u m  d ie l e c t r o p h o r e s i s  f o r c e  w a s  f o u n d  in  P P V /P D M S - 1 0  d u e  to  g r e a te r  

a m o u n t s  o f  p o la r i z e d  p a r t ic le s :  h o w e v e r ,  t h e  P P V /P D M S - 2 0  s h o w e d  a  lo w e r  

d ie l e c t r o p h o r e s i s  f o r c e  th a n  P P V /P D M S - 1 0  d u e  to  to o  h ig h  p a r t ic le  c o n c e n tr a t io n  

a n d  p a r t ic le  s t e r ic  h in d r a n c e .
' H ia m t u p  e t a l:  ( 2 0 0 8 )  r e p o r te d  th e  b e n d in g  d is ta n c e  o f  p o ly a n i l in e  

b le n d e d  in  p o l y  ( d im e t h y l  s i l o x a n e )  ( P A N I /P D M S ) .  T h e  d e f le c t io n  o f  2 0  v o l%  

P A N I /P D M S  w a s  l e s s  th a n  10 v o l%  P A N I / P D M S  s in c e  th e  h ig h e r  p a r t ic le  a m o u n t  

s c r e e n e d  th e  p a r t ic le -m a tr ix  in te r a c t io n  a n d  d e c r e a s e d  t h e  p o la r iz a b i l i t y  in  th e  

b le n d e d  m a te r ia l.

T h e  d  a n d  F d  o f  th e  p u re  g e la t in  a n d  th e  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  

c o m p o s i t e s  w ith  a p p l ie d  e le c t r ic  f i e ld  s tr e n g th  a re  e x h ib i t e d  in  F ig s .  6 .1  l a - b .  U n d e r  

h ig h e r  a p p lie d  e l e c t r i c  f i e ld ,  la r g e r  d ip o le  m o m e n t s  a re  c r e a t e d ,  in d u c in g  g r e a te r  d  
a n d  F d  f r o m  t h e s e  m a te r ia ls .  T h e  d  o f  th e  p u r e  g e la t in ,  0 .1  v o l% , a n d  1 .0  v o l%  

g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s  a re  1 3 .5 ,  1 4 .7 ,  a n d  1 3 .1  m m , a n d  F d  o f  th e  

p u r e  g e la t in ,  0 .1  v o l% , a n d  1 .0  v o l% - g r a p h e n e /g e l a t i n  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s  are  

0 .0 3 2 ,  0 .0 8 2 ,  a n d  0 .0 2 9  N ,  r e s p e c t iv e ly .  It w a s  f o u n d  th at th e  0 .1  v o l%  

M W N T /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e  s h o w  th e  h ig h e s t  d  a n d  F d  v a lu e s  d u e  to  th e  

h ig h e s t  a m o u n t  o f  p o la r iz e d  c a r b o x y l  g r o u p s  th r o u g h  th e  s u i t a b le  g r a p h e n e  c o n t e n t ,  
m e n t io n e d  in  th e  r e s u lt  o f  th e  d e g r e e  o f  g e n e r a t e d  a t tr a c t iv e  f o r c e  in  F ig .6 .5 .

P e t c h a r o e n  et al. ( 2 0 1 3 )  r e p o r te d  th e  d  a n d  F d  o f  P o ly (e s te r -u r e th a n e )  

( L P R ) .  A t  E  =  5 5 0  v / m m ,  L P R  a c h ie v e d  th e  g r e a t e s t  d  a n d  F d  a t 10  m m  a n d  4 3 p N ,  
r e s p e c t iv e ly .

T h o n g s a k  et al. ( 2 0 1 0 )  r e p o r te d  th a t  th e  m a x im u m  d  a n d  th e  F d  o f  

s t y r e n e - i s o p r e n e - s t y r e n e  t r ib lo c k  c o p o ly m e r  ( S I S )  to  b e  2 .8 6  m m  a n d  3 6 .4  p N ,  
r e s p e c t i v e ly  at a p p l i e d  e le c tr ic  f i e ld  s tr e n g th  o f  6 0 0  v / m m .

T u n g k a v e t  e t a l. ( 2 0 1 2 )  in v e s t ig a t e d  th e  F d  o f  n a n o w ir e  

p o ly p y r r o le /g e la t in  h y d r o g e l  u n d e r  e le c t r ic  f i e ld  s tr e n g th  o f  6 0 0  v / m m .  N a n o w ir e
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P p y /g e la t in  c o m p o s i t e s  (0 .1  v o l% )  a c h ie v e d  a  h ig h e r  F d  ( 6 .6 0  m N )  th a n  1 v o l%  

n a n o w ir e  P p y  a d d e d  b e c a u s e  th e  c h e m ic a l  s tr u c tu r e  o f  P P y  p o s s e s s e d  th e  p o s i t iv e  

c h a r g e s  fr o m  th e  a m in e  g r o u p s ,  l e a d in g  to  in te r fe r e n c e  o n  t h e  n e g a t iv e  c h a r g e s  o f  th e  

g e la t in  m o le c u l e s .
T h e  0 .1  v o i%  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e  in  th e  cu rren t  

s tu d y  p r o v id e s  th e  la r g e s t  d  a n d  F ( i  at 1 4 .7  m m  a n d  0 .0 8 2  N ,  t h e  la tter  is  m u c h  h ig h e r  

th a n  m a te r ia ls  in  o t h e r  s tu d ie s .

6 .5  C o n c lu s io n s

In  o u r  s t u d y ,  th e  e l e c t r o m e c h a n ic a l  p r o p e r t ie s  o f  th e  p u r e  g e la t in  a n d  

g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s  w e r e  in v e s t ig a t e d  u n d e r  a p p lie d  e le c t r ic  f ie ld  

s tr e n g th  u n d e r  th e  e f f e c t s  o f  s u r f a c e  a r ea , g r a p h e n e  c o n c e n t r a t io n ,  a n d  te m p e r a tu r e .  
T h e  h ig h e s t  s u r f a c e  a rea  o f  g r a p h e n e  b le n d e d  in  g e la t in  p r o v id e d  th e  h ig h e s t  s to r a g e  

m o d u lu s  r e s p o n s e  (AG')  a n d  s to r a g e  m o d u lu s  s e n s i t i v i t y  ( A G ' / G  0) d u e  to  th e  

s t r o n g e s t  in t e r f a c ia l  f o r c e  b e t w e e n  th e  n a n o - p a r t ic le s  a n d  t h e  m a tr ix , l e a d in g  to  th e  

e n h a n c e d  p o la r iz a t io n  o n  th e  c a r b o x y l  g r o u p s  in  th e  g e la t in  m o le c u l e s  w it h  th e  

p r e s e n c e  o f  g r a p h e n e s .  T h e  A G '  in c r e a s e d  s ig n i f ic a n t ly  w i t h  in c r e a s in g  g r a p h e n e  

c o n c e n t r a t io n  f r o m  0  to  0 . 1  v o l%  u n d e r  a p p lie d  e le c t r ic  f i e l d  s tr e n g th s  o f  0 - 8 0 0  

พ ท น ท . T h e  m a x im u m  A G '  a n d  A G ' / G o  w e r e  1 .2 5  X 1 o 6 P a  a n d  3 .5 2 ,  r e s p e c t iv e ly ,  fo r  

th e  0 .1  v o l%  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e .  F o r  th e  i n f l u e n c e  o f  te m p e r a tu r e ,  
b o th  G '  a n d  A Ô '  s h o w e d  th ree  r e g im e  b e h a v io r s  in  th e  t e m p e r a tu r e  r a n g e  o f  3 0 - 9 0  

๐c .  L a s t ly ,  th e  d e f l e c t i o n  d is t a n c e  (d)  a n d  th e  d ie l e c t r o p h o r e s i s  f o r c e  (Fd)  o f  th e  p u re  

g e la t in .  0 . 1  v o l% , a n d  1 v o l%  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s  in c r e a s e d  

m o n o t o n i c a l ly  w i t h  in c r e a s in g  e l e c t r i c  f i e ld  s tr e n g th . T h e  0 .1  v o l%  g r a p h e n e /g e la t in  

h y d r o g e l  c o m p o s i t e  d e l iv e r e d  th e  g r e a te s t  d  a n d  F d  s u g g e s t i n g  th a t it is  th e  m o s t  

s u i t a b le  c a n d id a te  fo r  a c tu a to r  a p p lic a t io n s .
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6.6  A c k n o w le d g e m e n t s
T h e  a u th o r s  a p p r e c ia t e  th e  f in a n c ia l  s u p p o r t s  p r o v id e d  b y  th e  C o n d u c t iv e  

a n d  E l e c t r o a c t iv e  P o ly m e r s  R e s e a r c h  U n it  ( C E A P )  o f  C h u la lo n g k o r n  U n iv e r s i t y ;  th e  

T h a ila n d  R e s e a r c h  F u n d  (T R F ) ;  th e  R o y a l  T h a i  G o v e r n m e n t ;  th e  9 0 th A n n iv e r s a r y  o f  

C h u la lo n g k o r n  U n iv e r s i t y  F u n d  ( R a t c h a d a p h is e k s o m p h o t  E n d o w m e n t  F u n d );  th e  

P e t r o le u m  a n d  P e t r o c h e m ic a l  C o l l e g e  ( P P C ) ,  C h u la lo n g k o r n  U n iv e r s i t y ;  a n d  th e  

D o c t o r a l  S c h o la r s h ip  fr o m  th e  T h a i la n d  G r a d u a te  I n s t i tu te  o f  S c ie n c e  a n d  

T e c h n o lo g y  ( T G I S T )  ( T G - 3 3 - 0 9 - 5 3 - 0 0 3 D ) .
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F ig u r e  6 .1  S c h e m a t i c  d ia g r a m  o f  th e  a p p a r a tu s  u s e d  to  o b s e r v e  th e  d ie le c t r o p h o r e s i s  

f o r c e  o n  th e  h y d r o g e l  s a m p le s .

F ig u r e  6 .2  T E M  m ic r o g r a p h s  o f  (a )  g r a p h e n e  ( C G )  a t m a g n i f i c a t io n  o f  1 0 K ; (b )  

g r a p h e n e  (M G )  a t m a g n i f i c a t io n  o f  0 .5 K ;  a n d  ( c )  g r a p h e n e  ( H G )  a t m a g n i f i c a t io n  o f
0 .5 K .
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F ig u r e  6 .3  S E M  m ic r o g r a p h s  o f  p u r e  g e la t in  a n d  g r a p h e n e /g e la t in  c o m p o s i t e s  at 

m a g n i f i c a t io n  o f  1 0 K :  (a )  p u r e  g e la t in ;  (b )  0 .0 1  v o l%  g r a p h e n e /g e la t in  c o m p o s i t e ;  ( c )  

0 .1  v o l%  g r a p h e n e /g e la t in  c o m p o s i t e ;  (d )  0 .5  v o l%  g r a p h e n e /g e la t in  c o m p o s i t e ;  ( e )  1 

v o l%  g r a p h e n e /g e la t in  c o m p o s i t e .
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F ig u r e  6 .4  (a )  T o p o l o g y  im a g e  o f  p u re  g e la t in  h y d r o g e l;  (a ' )  E F M  im a g e  u n d e r  5 V  

o f  s a m p le  v o l t a g e  b ia s  o f  p u r e  g e la t in  h y d r o g e l ;  (b )  T o p o l o g y  im a g e  o f  0 .1  v o l%  

g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l;  (b ')  E F M  im a g e  u n d e r  5 V  o f  t ip  v o l t a g e  b ia s  o f  0 .1  v o l%  

g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l;  ( c )  T o p o lo g y  i m a g e  o f  1 v o l%  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l;  

( c r) E F M  im a g e  u n d e r  5 V  o f  t ip  v o l t a g e  b ia s  o f  1 v o l%  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l .
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________________ S c a n  s i z e  o n  X - a x is  (p M )
Pure gelatin hydrogel
0.1 vol% MG/gelatin hydrogel
1 vol% MG/gelatin hydrogel

F ig u r e  6 .5  D e g r e e  o f  c h a r g e  g e n e r a te d  o n  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  c o m p o s i t e s  

u n d e r  5 V  o f  t ip  b ia s  a t w h o l e  r e g io n .
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______________________________ T im e  (ร)
o  Pure gelatin hydrogel 
□ 0.1 vol% MG/gelatin hydrogel
A 1 vol% MG/gelatin hydrogel

F ig u r e  6 .6  T e m p o r a l  r e s p o n s e s  o f  th e  s t o r a g e  m o d u lu s  ( G ') o f  th e  p u r e  g e la t in  

h y d r o g e l  a n d  th e  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e ls  ( s a m p le  d ia m e t e r  3 0  m m , g e l  t h ic k n e s s
1 .5 9 0  m m , 0 .1 0  % str a in , f r e q u e n c y  o f  1 0 0  r a d /s , 8 0 0  v / m m ,  3 0  ° C ):  p u r e  g e la t in  

h y d r o g e l  (๐ ) ;  0 .1  v o l%  M G /g e la t in  h y d r o g e l  (□ ); a n d  1 v o l%  M G /g e la t in  h y d r o g e l  

(A).
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E le c t r ic  f i e ld  s t r e n g t h  (V /ทาทา)
— O — 0.1 vol% CG/gelatin hydrogel 
—-Qr- 0.1 vol% MG/gelatin hydrogel
— ^ — 0.1 vol% HG/gelatin hydrogel
— -o— 0.1 vol% CG/gelatin hydrogel
— -O’— 0.1 vol% MG/gelatin hydrogel 
— -A—  0.1 vol% HG/gelatin hydrogel

F ig u r e  6 .7  E f f e c t  o f  s u r f a c e  a rea  o f  g r a p h e n e  o n  th e  s t o r a g e  m o d u lu s  r e s p o n s e  (A G ')  

a n d  s to r a g e  m o d u lu s  s e n s i t i v i t y  (A G '/G 'o) a t v a r io u s  e l e c t r i c  f i e l d  s t r e n g th s  ( s a m p le  

d ia m e t e r  3 0  m m . g e l  t h ic k n e s s  1 .5 9 0  m m . 0 .1 0  % str a in , f r e q u e n c y  o f  1 0 0  r a d /s , 3 0
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E le c t r ic  f ie ld  s t r e n g t h  (V /m m )
- o — Pure Gelatin hydrogel
— •a— 0.01 vol% MG/gelatin hydrogel
—  ■A—  0.1 vol% MG/gelatin hydrogel 
- ■ V —  0.5 vol% MG/gelatin hydrogel
— O — 1 vol% MG/gelatin hydrogel

F ig u r e  6 .8  E f f e c t  o f  c o n c e n tr a t io n  o f  M G /g e la t in  h y d r o g e l  o n  th e  s t o r a g e  m o d u lu s  

r e s p o n s e  (A G ')  a t  v a r io u s  e le c t r ic  f ie ld  s t r e n g th s  ( s a m p le  d ia m e t e r  3 0  m m . g e l  

t h ic k n e s s  1 .5 9 0  m m , 0 .1 0  % str a in , f r e q u e n c y  o f  1 0 0  r a d /s ,  3 0  ° C ) .
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_________________________T e m p e r a tu r e  (°C)_________________
— ■ *— Pure gelatin hydrogel (G' Pa, 100rad/s)
— 0.1 vol% MG/gelatin hydrogel (G' Pa, 100rad/s)
— -O— Pure gelatin hydrogel (Storage modulus response)
— -O— 0.1 vol% MG/gelatin hydrogel (Storage modulus response)

F ig u r e  6 .9  E f f e c t  o f  c o n c e n t r a t io n  o f  g r a p h e n e  o n  th e  s t o r a g e  m o d u lu s  (O ')  a n d  

s t o r a g e  m o d u lu s  r e s p o n s e  (A G ')  at v a r io u s  t e m p e r a tu r e s  ( s a m p l e  d ia m e t e r  3 0  m m ,  
g e l  t h ic k n e s s  1 .5 9 0  m m , 0 .1 0  % str a in , f r e q u e n c y  o f  1 0 0  r a d /s ,  8 0 0  v/rnm). ;

AG
- (

Pa
)
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(b)

%v.v Gfaphone,1'Gelatin G ; 6ûo Vfmm

F ig u r e  6 .1 0  D e f l e c t i o n  o f  th e  g e la t in  h y d r o g e ls  a t E  =  0  a n d  6 0 0  y / m m :  (a )  p u re  

g e la t in  h y d r o g e l ;  ( b )  0 . 1  v o l%  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l;  ( c )  1 v o l%  

g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l .  ( N o t e  th a t th e  p o la r i t y  o f  th e  e l e c t r o d e  o n  th e  r ig h t-h a n d  

s id e  is  p o s i t i v e  a n d  th e  o th e r  is  n e u tr a l)



F i g u r e  6 .1 1  ( a )  D e f l e c t i o n  d is t a n c e  o f  th e  p u r e  g e la t in  h y d r o g e l ,  th e  0 .1  v o l%  

g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l ,  a n d  th e  1 v o l%  g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e l  a t v a r io u s  

e l e c t r i c  f i e ld  s t r e n g t h s ,  (b )  D ie le c t r o p h o le t ic  f o r c e  c a lc u la t e d  th r o u g h  l in e a r  

d e f l e c t i o n  th e o r y .



T a b le  6.1  D e t e r m in a t io n  o f  d e n s i t y ,  d ia m e t e r ,  s u r f a c e  a r e a , a n d  c o n d u c t iv i t y  o f  g r a p h e n e

S a m p le G r a p h e n e
g r a d e

Q u o t e d  d ia m e t e r  o f  
G r a p h e n e  (p m )

M e a s u r e d  
d ia m e t e r  o f  

g r a p h e n e  ( p m )
S u r fa c e  a r e a  

( m 2/g )
D e n s ity
( g /c m 3)

A v e r a g e
c o n d u c t iv i t y

(S /c m )
c  ( C G ) 2 1 .0 9 8  ± 0 . 2 2 4 0 .5 8 2 .1 4 0  ± 0 . 1 0 3 0 6 5  ±  3 8

G r a p h e n e M  ( M G ) 15 12 ± 2 . 5 0 3 8 8 .4 8 2 .2 5 3  ± 0 . 1 2 1 5 3 6 3  ± 3 9 3
H  ( H G ) 15 1 6  ±  2 .1 3 1 1 4 .5 5  . 2 . 2 0 2  . ± 0 . 1 3 8 7 0 1  ±  8 0



1 4 2

Table 6 .2  S e n s i t iv i t y  o f  s to r a g e  m o d u lu s  o f  th e  p u r e  g e la t in  h y d r o g e l  a n d  th e  

g r a p h e n e /g e la t in  h y d r o g e ls  ( 0 . 1 0  % str a in , e le c t r ic  f i e l d  s tr e n g th  8 0 0  v / m m ,  
f r e q u e n c y  1 0 0  r a d /s , 3 0  ° C )

M a t e r ia ls
S t o r a g e  m o d u lu s  

(G ')  (P a )

I n i t ia l  s to r a g e  

m o d u lu s  (G o') 

(P a )

S e n s i t iv i t y  o f  

s to r a g e  m o d u lu s  

(A G 7  G o')

P u r e  g e l a t in  h y d r o g e l 2 .5 6  X 1 0 5 1 .7 8  X 1 0 5 0 .4 4

0 .0 1  v o l%  M G /g e la t in  

h y d r o g e l
6 .3 6  X 1 0 5 1 .8 0  X 1 0 5 2 .5 3

0 .1  v o l%  M G /g e la t in  

h y d r o g e l
- 1 .61  X 1 0 6 3 .5 6  X 1 0 5 3 .5 2

0 .5  v o l%  M G /g e la t in  

h y d r o g e l
4 .2 6  X 1 0 5 1 .4 3  X 1 0 5 1 .9 7

1 v o l%  M G /g e la t in  

h y d r o g e l
2 .5 8  X 1 0 5 1 .3 0  X 1 0 5 0 .9 9
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T a b l e  6 .3  C o m p a r is o n  o f  th e  s t o r a g e  m o d u lu s  s e n s i t i v i t i e s  (zIG '/G 'o) o f  e le c t r o a c t iv e  

a n d  d ie l e c t r ic  e la s t o m e r  m a te r ia ls  a t te m p e r a tu r e  t e s t i n g  2 7  ๐c

M a te r ia ls
E le c t r ic  f i e ld  

( V /m r a )
F r e q u e n c y

( r a d /s )
A G '/G 'o R e f

P o ly e s te r u r e th a n e  ( L P R )
2 0 0 0 1 0 0

2 .0 8 0 P etch a ro en  et 
al... 2 0 1 3P o ly e th e r u r e th a n e  ( E 9 5 A ) 1 .5 6 0

S t y r e n e - is o p r e n e - s t y r e n e  t r ib lo c k  

( D i l l 4 P )

1 0 0 0 1

0 . 1 2 2

T h o n g sa k  et al., 
2 0 1 0

S t y r e n e - is o p r e n e - s t y r e n e  t r ib lo c k  

( D I  1 6 4 P )
0 . 1 0 2

S t y r e n e - is o p r e n e - s t y r e n e  t r ib lo c k  

( D 1 1 6 2 P )
0 .0 5 0

C e l lu l o s e  g e l 1 0 0 0 1 1 .4 3 0
K u n c h o r n s u p  

e t a l., 2 0 1 2

A c r y l ic  e la s t o m e r  7 0

1 0 0 0 1 0 0

0 .4 3 9

K u n a n u r u k s a p  

o n g  e t a l., 
2 0 0 8

A c r y l ic  e la s t o m e r  71 0 .5 8 6
A c r y l ic  e la s t o m e r  7 2 0 .1 4 8
S t y r e n e - a c r v l ic  c o o ly m e r 1 .1 9 5
A c r y l ic  e la s t o m e r  71  +  1 0  v o l%  P P P

2 0 0 0 1
0 .3 0 6

A c r y l ic  e la s t o m e r  7 1 + 3 0  v o l%  P P P 0 .9 7 1
E t h y le n e  p r o p y le n e  d i e n e  e la s t o m e r  

( E P D M )
1 0 0 0 1 0 0

0 .3 0 0
I n ta n o o  et a l., 

2 0 1 2E P D M  +  1 0  v o l%  P A Z 0 .6 1 2
E P D M  +  2 0  v o l%  P A Z 1 .1 2 5
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