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SUMMARY 

FABRICATION OF Zn-Ni ALLOY ELECTROPLATING LAYER REINFORCED 

WITH GRAPHENE 

In this paper, we successfully fabricated a Zn-Ni alloy electroplating layer reinforced with graphen 

material. The graphen material used in the Zn-Ni alloy electroplating layer was produced through the 

liquid-phase exfoliation method from graphit material. With different graphen reinforcement ratios, the 

research results show that the optimal graphen reinforcement ratio is 0.4 g/l in the Zn-Ni electroplating 

layer. Compared to conventional Zn-Ni electroplating, the hardness increased by 145% and wear resistance 

improved by 7.92 times. This fabrication process has several advantages, including simplicity, stable 

quality, high applicability, and does not require any surface modification steps. 

Keywords: Zn-Ni alloy, electroplating, graphen, hardness improvement. 

 

1. MỞ ĐẦU 

Mạ điện là quá trình điện kết tủa kim loại 

lên bề mặt vật liệu dẫn điện để cải thiện 

những tính chất cơ lý hóa và được ứng 

dụng rộng rãi trong các ngành công 

nghiệp khác nhau [1-3]. Những năm gần 

đây, nhiều lớp mạ điện hợp kim đang 

được phát triển mạnh mẽ. Trong số đó lớp 

mạ điện hợp kim Zn-Ni đang nhận được 

nhiều quan tâm với các đặc tính vượt trội 

hơn so với lớp mạ Zn truyền thống như độ 

cứng cao hơn 3-6 lần, độ dẻo tốt hơn kẽm 

và đặc biệt là khả năng chống ăn mòn cao 

[4-6].  

Graphen là vật liệu nano được biết đến 

với nhiều tính chất ưu việt, có tiềm năng 

lớn trong ứng dụng gia cường vào trong 

dung dịch mạ điện [7-10]. Trên thế giới, 

đã có một số nhóm nghiên cứu ứng dụng 

Gr và graphen oxít (GO) để gia cường 

about:blank
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vào lớp mạ điện Zn-Ni. Nghiên cứu của 

Jun Zhang Chunxu Pan với phương pháp 

mạ điện điện cực ngược xung (PRE) cho 

độ cứng tăng 2,3 lần so với lớp mạ điện 

Zn-Ni thông thường [11]. M.Y. Rekha và 

Chandan Srivastava đã nghiên cứu lớp mạ 

điện hợp kim Zn-Ni cho thấy khả năng 

chống ăn mòn tăng lên khi lượng GO là 

0,5g/l [12]. M.K. Punith Kumar và cộng 

sự đã gia cường graphen vào lớp mạ điện 

hợp kim ZnNiFe, kết quả chỉ ra rằng lớp 

phủ ZnNiFe gia cường graphen có độ ổn 

định và khả năng chống ăn mòn cao hơn 

50% so với lớp phủ ZnNiFe thông thường 

[13]. M.Y. Rekha và cộng sự cũng đã 

nghiên cứu về khả năng chống ăn mòn 

của lớp phủ composite SnZn-GO và 

ZnNi-GO và giới thiệu lớp phủ composite 

mới để bảo vệ nền thép khỏi bị ăn mòn 

[14-15]. Tuy nhiên, các phương pháp này 

thường phức tạp, yêu cầu graphen phải 

trải qua quá trình biến tính thành vật liệu 

GO. Hơn nữa, trong nước chưa có nhóm 

nghiên cứu nào tập trung vào lớp mạ điện 

Zn-Ni gia cường vật liệu graphen. Do đó, 

trong bài báo này tập thể nghiên cứu, sử 

dụng graphen được chế tạo từ vật liệu ban 

đầu graphit, như một thành phần gia 

cường vào trong lớp mạ điện hợp kim Zn-

Ni. Phương pháp mà nhóm nghiên cứu áp 

dụng để tách graphen từ pha lỏng là 

phương pháp đơn giản, dễ tiếp cận, không 

sử dụng nhiều thành phần hóa chất, từ đó 

tạo ra lớp mạ điện Zn-Ni có tính ứng dụng 

cao mà không cần trải qua bất kỳ quá 

trình biến tính bề mặt nào. 

2. THỰC NGHIỆM 

2.1. Nguyên vật liệu và thiết bị 

Graphit được sử dụng trong nghiên cứu 

này được khai thác từ mỏ Yên Thái - Văn 

Yên - Yên Bái, do Công ty Tập đoàn 

graphit Việt Nam cung cấp với hàm lượng 

C là 96%. Chất hoạt động bề mặt Tween 

80 được mua từ hãng Sigma-Aldrich. Hóa 

chất được sử dụng cho quá trình pha chế 

dung dịch mạ điện có xuất xứ từ hãng 

Xilong, Trung Quốc.  

Thiết bị rung siêu âm công suất lớn 

được thiết kế và chế tạo bởi Viện Khoa 

học vật liệu, bao gồm 5 đầu rung siêu âm 

và 1 đầu dò hoạt động ở tần số 40 Hz 

được đặt trên 6 mặt của bể rung với thể 

tích 120 ml, mật độ công suất tối đa 2 

kW/l. Máy nghiền bi năng lượng cao sử 

dụng hệ cối 8004 tungsten carbide, với 

tốc độ 8000 vòng/phút. 

2.2. Phương pháp chế tạo vật liệu 

Vật liệu graphit ban đầu được nghiền 

sơ bộ graphit bằng phương pháp nghiền bi 

năng lượng cao với tốc độ 8000 

vòng/phút. Sau đó, hấp thụ 0,25g graphit 

đã nghiền vào 2ml Tween 80 và khuấy 

trong 2 giờ ở tốc độ 600 vòng/phút. 

graphit sau khi hấp thụ chất hoạt động bề 

mặt được phân tán vào 50ml nước cất và 

xử lý bằng thiết bị rung siêu âm mật độ 

công suất lớn trong 5 giờ. Hỗn hợp sau 

khi bóc tách được lọc chân không và làm 

sạch bằng nước cất để loại bỏ chất hoạt 

động bề mặt dư thừa, cuối cùng thu được 

graphen. graphen sau khi làm sạch được 

phân tán vào nước cất và sử dụng cho quá 

trình mạ điện. 

Kim loại nền sắt (độ sạch >99%) với kích 

thước 60×20×1mm được mài bóng bằng 

giấy silic cabua (SiC) và đánh bóng lông 

cừu ở tốc độ 1.000 - 1.500 vòng/phút. Sau 

đó được rung siêu âm trong thời gian 20 

phút. Bề mặt kim loại nền được hoạt hóa 

bằng dung dịch HCl 30% trong thời gian 

20 giây, sau đó rửa sạch kim loại nền 

bằng nước cất.  

Dung dịch mạ điện được pha chế bằng 

cách cho lần lượt các thành phần vào 

500ml nước cất, bao gồm 180g kẽm 

sunfat, 40g niken sunfat, 60g natri clorua, 

80g natri sunfat và 0,1g SDS (đồng phân 

natri lauryl sulfat) khuấy với tốc độ 1.000 

vòng/phút. Quá trình khuấy kết hợp với 

gia nhiệt ở 40°C để hòa tan SDS. Sau đó, 
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phân tán graphen với các nồng độ khác 

nhau (0,1 g/l; 0,2 g/l và 0,4 g/l) vào dung 

dịch mạ điện. 

 

Hình 1.  Hình ảnh hệ thiết bị điện phân 

Quá trình mạ điện Zn-Ni được thực hiện 

với hệ mạ điện cực gồm một điện cực 

catốt từ tấm kim loại nền sắt đã xử lý và 

một điện cực Zn làm anốt. Sử dụng nguồn 

điện một chiều (KEYSIGHT E3640A dải 

kép 0-3A & 0-20V/1.5A của Agilent, Hoa 

Kỳ), cài đặt mật độ dòng điện không đổi 

0,11 A/dm
2
 và duy trì thời gian mạ điện 

trong 90 phút. Lưu ý, dung dịch graphen 

sau thời gian bóc tách 5 giờ cần rung qua 

15 phút với thiết bị rung siêu âm mật độ 

công suất lớn trước khi phân tán vào dung 

dịch mạ điện.  

2.3. Phương pháp nghiên cứu 

Vật liệu graphen sau khi tách lớp được 

khảo sát các tính chất bằng phép đo 

FESEM, Raman và Zetasizer. Độ cứng 

của lớp mạ điện sau khi chế tạo được 

khảo sát bằng phương pháp đo độ cứng 

Vickers theo tiêu chuẩn quốc gia TCVN 

258. Phép đo độ mài mòn được thực hiện 

ở nhiệt độ phòng bằng thiết bị BEVS 

2803. Phương pháp dựa trên hiện tượng 

ma sát giữa hai bề mặt tiếp xúc, bi thử có 

đường kính 6mm được đặt cố đính trên 

cánh tay đòn chịu trọng tải 0,1N. Mẫu 

được đặt cố định, cánh tay đòn di chuyển 

quãng đường 5cm với tốc độ 20 

vòng/phút, khoảng cách trượt 20cm. Tất 

cả phương pháp nghiên cứu được thực 

hiện tại Viện Khoa học vật liệu. 

3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

3.1. Kết quả tổng hợp vật liệu graphen 

Kết quả khảo sát bề mặt của graphen sau 

khi bóc tách từ graphit được thể hiện qua 

hình 2. So sánh giữa hình 2a và 2b cho 

thấy graphit sau khi nghiền bi xuất hiện 

nhiều dấu hiệu của vết đứt, chứng tỏ quá 

trình nghiền bi đã ảnh hưởng đến bề mặt 

của vật liệu. Hình 2c cho thấy các vảy 

graphen có kích thước đồng đều sau khi 

xử lý bằng rung siêu âm. Kết quả FESEM 

này chứng minh rằng thiết bị siêu âm 

công suất lớn đóng vai trò quan trọng 

trong việc phá vỡ lực liên kết Vander 

Waals giữa các lớp. Hiệu ứng xâm thực 

âm thanh từ sóng siêu âm công suất cao 

tạo ra năng lượng nhiệt, kết hợp với các 

sóng ép và sóng giảm, dẫn đến các bọt khí 

cộng hưởng vỡ ra, làm tăng áp suất và từ 

đó tách các lớp graphit. 

 

Hình 2. Hình ảnh SEM của graphit và graphen a) 

vật liệu graphit ban đầu; b) graphit sau khi nghiền 

bi; c) graphen sau khi rung siêu âm trong 5 giờ 

Kết quả phân tích Raman xuất hiện các 

đỉnh đặc trưng của vật liệu graphen như 

đỉnh G tại số sóng 1.580 cm
-1

 đặc trưng 

cho mức độ tinh khiết và trật tự của mạng 

lưới cấu trúc trong mỗi lớp [16-17]. Đỉnh 

2D ở số sóng 2.704 cm
-1

 đặc trưng cho 

cấu trúc lai hóa sp
2
, số lớp của graphen và 

graphit, đỉnh D ở số sóng 1.347 cm
-1

 tại 
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thể hiện sự sai hỏng trong cấu trúc mạng 

của vật liệu. Từ kết quả nghiên cứu này, 

tỷ lệ cường độ ID/IG của graphen là 0,857 

tăng lên đáng kể so với tỷ lệ cường độ 

ID/IG của graphit là 0,085. Kết quả này thể 

hiện sự biến đổi về sai hỏng mạng do tác 

động cơ học của sóng siêu âm gây ra. 

Ngoài ra, kết quả I2D/IG đặc trưng số lớp 

graphen, graphen đơn lớp có tỷ lệ cao 

nhất, giá trị này giảm rất nhanh khi số lớp 

tăng lên. Tỷ lệ cường độ I2D/IG của graphit 

là 0,229 và tỷ lệ cường độ I2D/IG của 

graphen là 0,438. Điều này thể hiện 

graphen sau khi tách lớp có số lớp ít hơn 

graphit nhiều. 

 

Hình 3. Kết quả phổ Raman (a) và kết quả phân 

bố kích thước (b) của graphen chế tạo được 

Kết quả khảo sát phổ phân bố kích thước 

Zetasizer trên hình 3b cho thấy phổ phân 

bố kích thước vật liệu graphen sau khi 

tách lớp 5 giờ là nằm trong khoảng 200 - 

400 nm, trong đó vật liệu graphen phân 

bố nhiều nhất ở kích thước 242 nm chiếm 

gần 20% số lượng graphen. 

3.2. Kết quả chế tạo lớp mạ điện hợp 

kim Zn-Ni gia cường graphen 

Kết quả khảo sát bề mặt của các lớp mạ 

điện được thể hiện qua hình 4, có thể thấy 

rằng lớp phủ Zn-Ni có cấu trúc hình lục 

giác điển hình, các tinh thể Zn-Ni phát 

triển theo hướng ngẫu nhiên và xếp chồng 

lên nhau. Mặt khác, lớp mạ điện Zn-Ni 

gia cường graphen (Zn-Ni-Gr) có những 

thay đổi lớn về độ kết tinh và hình thái, đó 

là các nốt hình cầu thay thế các cụm lục 

giác. Kích thước hạt của lớp phủ thay đổi 

theo hàm lượng Gr, các hạt xếp chặt, 

đồng nhất xuất hiện ở lớp phủ gia cường 

graphen 0,4g/l.  

Những kết quả này chỉ ra rằng lớp mạ 

điện hợp kim Zn-Ni gia cường graphen có 

bề mặt mịn và đẹp hơn so với lớp mạ điện 

hợp kim Zn-Ni không được thông thường. 

Có thể thấy rằng, các hạt tinh thể Zn và 

Ni phát triển trên graphen kích thước 

nano, cho thấy sự phân tán và lắng đọng 

đồng đều của các ion Zn Ni và graphen. 

Điều này cũng cho thấy hấp phụ chặt chẽ 

của graphen trong lớp phủ. Do diện tích 

riêng lớn của graphen, có thể cung cấp 

nhiều vị trí tạo mầm hơn cho sự phát triển 

của các hạt tinh thể Zn-Ni [18]. Ngoài ra, 

các vị trí tạo mầm hỗ trợ khử các ion kim 

loại và cản trở sự phát triển của các hạt 

tinh thể, dẫn đến việc tinh chỉnh kích 

thước tinh thể và cấu trúc vi mô của lớp 

phủ composite [19]. Hơn nữa, thành phần 

gia cường graphen cũng gây ức chế 

chuyển động vi mô của môi trường bên 

ngoài như không khí, dung dịch chất lỏng 

bằng cách cản trở chuyển động trật khớp, 

tinh thể hạt. 
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Hình 4. Hình ảnh FESEM của các lớp mạ điện  a) Lớp mạ điện Zn-Ni; b-c-d) Lớp mạ điện Zn-Ni gia cường 

graphene tỷ lệ lần lượt là 0,1;0,2;0,4 g/l 

 
Hình 5. a) Độ cứng tế vi; b) Ảnh FESEM mài mòn; c) Độ mài mòn; 

của các lớp mạ điện Zn-Ni gia cường graphene tỷ lệ lần lượt là 0,1;0,2;0,4 g/l 
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Kết quả khảo sát độ cứng hình 5a là giá trị 

trung bình của 20 điểm đo trên mặt của 

mỗi lớp mạ điện. Độ cứng của lớp mạ 

điện Zn-Ni đo được là 90,65 HV. Đối với 

mạ điện Zn-Ni-Gr độ cứng đo được lần 

lượt là 125,93HV; 160,45HV; 221,97HV 

tương ứng với các lớp mạ điện Zn-Ni-

Gr0.1, Zn-Ni-Gr0.2 và Zn-Ni-Gr0.4. Kết 

quả cho thấy lớp mạ điện kẽm niken chứa 

thành phần vật liệu graphen có độ cứng 

cao hơn so với lớp mạ điện Zn-Ni. Hàm 

lượng graphen tăng lên dẫn đến độ cứng 

của lớp mạ điện cũng tăng, so với lớp mạ 

điện Zn-Ni thông thường độ cứng của lớp 

mạ điện Zn-Ni-Gr0.4 tăng lên 145%. 

Thông qua các nghiên cứu sơ bộ, nhóm 

nghiên cứu nhận thấy rằng với hàm lượng 

graphen vượt quá 0,4 g/l dễ xảy ra các tụ 

đám và lớp mạ có nhiều gai. Ngoài ra, 

theo nghiên cứu của Sishi Li và cộng sự 

[20] đã chỉ ra rằng nếu gia cường quá 

mức hàm lượng graphen trong dung dịch 

điện phân sẽ gây ra hiện tượng kết tụ và 

phân cụm có thể xảy ra. Điều này dẫn đến 

sự phân bố không đồng đều trong lớp phủ, 

làm giảm khả năng chống mài mòn. Điều 

này chứng minh rằng, sự gia tăng độ cứng 

của lớp mạ điện Zn-Ni-Gr có liên quan 

trực tiếp đến việc tăng cường phân tán 

đồng đều của graphen vào trong dung 

dịch mạ điện Zn-Ni. Vật liệu graphen gia 

cường vào trong lớp mạ điện có thể làm 

ức chế sự phát triển tinh thể Zn-Ni và cản 

trở chuyển động vi mô từ môi trường bên 

ngoài thâm nhập vào trong lớp phủ. Ngoài 

ra, theo định luật Hall-Petch, sự giảm kích 

thước của các tinh thể dẫn đến tăng độ 

cứng của lớp phủ [21]. Hợp kim Zn-Ni 

hoạt động như một dung dịch rắn và 

nguyên tử Ni thay thế một phần vị trí 

mạng tinh thể của nguyên tử Zn làm mạng 

nguyên tử bị biến dạng và cản trở sự biến 

dạng do ngoại lực gây ra. Ngoài ra, vật 

liệu graphen gia cường vào trong lớp phủ 

composite làm lấp đầy các khuyết tật như 

vết nứt, khoảng trống, các khe hở và các 

lỗ siêu nhỏ.  

Hình 5b là ảnh FESEM bề mặt mài mòn 

của lớp mạ điện khi chịu lực tải 0,1N, 

minh họa ảnh hưởng của graphene lên đặc 

tính chống mài mòn của lớp mạ. Kết quả 

cho thấy chiều rộng của vết mòn giảm khi 

tỷ lệ graphene trong lớp mạ điện tăng. Cụ 

thể, hình 5b1 cho thấy bề mặt lớp phủ Zn-

Ni nguyên bản bị hư hại nghiêm trọng với 

độ rộng mài mòn khoảng 450 nm. Bề mặt 

vết mòn lộ rõ nhiều dấu hiệu hư hại 

nghiêm trọng đến phần dưới của rãnh 

mòn. Trong khi đó, hình 5b2-b4 cho thấy 

hình thái bề mặt của các vết mòn tương 

ứng với các lớp mạ điện Zn-Ni-Gr0.1, Zn-

Ni-Gr0.2 và Zn-Ni-Gr0.4, với độ rộng vết 

mòn lần lượt là 401 nm, 244 nm và 228 

nm. Ngoài ra, các vết mòn cũng cho thấy 

bề mặt mịn hơn khi tăng tỷ lệ graphene, 

khẳng định vai trò của graphene trong 

việc cải thiện khả năng chống mài mòn 

của lớp mạ điện. 

Kết quả độ mài mòn của lớp mạ Zn-Ni 

thông thường, Zn-Ni-Gr0.1; Zn-Ni-Gr0.2 

và Zn-Ni-Gr0.4 được ước tính lần lượt là 

9,5×10
-3

mm
3
/Nm; 6,7×10

-3 
mm

-3
/Nm; 

1,5×10
-3 

mm
3
/Nm; 1,2×10

-3
 mm

3
/Nm. Kết 

quả thể hiện trong hình 5c chỉ ra rằng tốc 

độ mài mòn giảm đáng kể với tỷ lệ 

graphen tăng lên, giảm 7,92 lần so với lớp 

mạ điện Zn-Ni thông thường. 

Giảm tốc độ mài mòn được giải thích 

như sau: vật liệu graphen có nhiều tính 

chất cơ lý tốt và sự phân bố đồng đều của 

vật liệu graphen trong lớp mạ điện Zn-Ni-

Gr dẫn đến giảm đáng kể hệ số ma sát [3]. 

Yu Lei phát hiện ra rằng giảm hệ số ma 

sát của lớp mạ điện hợp kim Zn-Ni-Gr do 

sự xuất hiện thành phần graphen [22]. 

Ngoài ra, theo nguyên lý của Archard, độ 

cứng của vật liệu tỷ lệ nghịch với tốc độ 

mài mòn. Việc bổ sung vật liệu graphen 

làm tăng độ cứng của lớp mạ điện Zn-Ni-

Gr, tăng khả năng chống mài mòn của lớp 

mạ điện hợp kim [23, 24]. 
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4. KẾT LUẬN 

Tập thể nghiên cứu đã chế tạo thành công 

vật liệu graphen từ nguyên liệu graphit 

bằng phương pháp bóc tách pha lỏng sử 

dụng sóng siêu âm với mật độ công suất 

lớn. Vật liệu graphen sau khi chế tạo được 

gia cường vào lớp mạ điện hợp kim Zn-Ni 

mà không phải trải qua các bước biến tính 

bề mặt. Kết quả khảo sát lớp mạ điện sau 

khi chế tạo cho thấy, độ cứng của lớp mạ 

điện Zn-Ni gia cường graphen lên đến 

221,93 HV ứng với tỷ lệ graphen 0,4g/l, 

tăng 145% so với lớp mạ điện Zn-Ni 

thông thường. Độ mài mòn của lớp mạ 

điện Zn-Ni gia cường graphen ở tỷ lệ 

0,4g/l cũng cho giá trị thấp nhất là 1,2×10
-

3
 mm

3
/Nm, giảm 7,92 lần so với lớp mạ 

điện Zn-Ni thông thường. Các kết quả đạt 

được cho thấy tiềm năng ứng dụng lớn 

của vật liệu graphen trong lớp mạ điện 

Zn-Ni nói riêng và trong công nghệ mạ 

điện nói chung.  

Lời cảm ơn: Nghiên cứu được hỗ trợ tài 

chính từ Quỹ Phát triển Khoa học và 

Công nghệ Quốc gia với nhiệm vụ mã số 

NCUD.01-2019.43. 

Cam kết: Chúng tôi xin cam đoan đây là 

công trình của tập thể nghiên cứu và chưa 

gửi đăng nội dung này ở bất kỳ tạp chí 

nào. 
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