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电沉积法制备Ni-GO复合镀层的工艺及力学
性能研究

张雪娜 1，冯贝贝 2，索文华 2，杨子晨 2，闻家成 2，张洪强 1∗

（1.沧州职业技术学院，河北 沧州 061001；2.北京工业大学 材料科学与工程学院，北京 100022）
摘要：采用电沉积方法制备了镍-氧化石墨烯（Ni-GO）复合镀层，采用 SEM、XRD 分析了 Ni-

GO复合镀层的表面形貌、组织结构和组分含量，研究了氧化石墨烯浓度、沉积电流密度和温度对

复合镀层微观结构的影响规律，并对镀层的力学性能进行了测试分析。结果表明，在沉积电流密

度2 A/dm2、氧化石墨烯浓度0.2 g/L、沉积温度50 ℃的工艺条件下，制备出了石墨烯在镍基体中均

匀分布的镀层，制备的复合材料显微硬度达到了600 HV，约为纯镍的2倍。XRD测试结果表明加

入的氧化石墨烯改善了材料的晶粒尺寸分布，抑制了镍的生长且细化了晶粒，从而提高了复合材

料的力学性能。
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Study on the Process and Mechanical Properties of Ni-GO
Composite Coating Prepared by Electrodeposition
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Abstract：Ni-GO composite coatings were prepared by electrodeposition method. The surface morpholo⁃
gy，microstructure and composition content of Ni-GO composite coatings were tested by SEM and XRD，

and the effect of graphene oxide（GO）concentration，current density and temperature on the properties
of composite coatings were studied. The mechanical properties of Ni-GO composite coating were tested.
The results showed that the graphene reinforced nickel-based material grew uniform spherical structure
on the surface when the current density of 2 A/dm2，the deposition temperature of 50 ℃ and the GO con⁃
centration of 0.2 g/L，the microhardness of the composite material reached 600 HV，which was 2 times
than that of pure nickel. The XRD results showed that the graphene improved the grain size of the materi⁃
al，inhibited the growth of nickel and refined the grain size，thus improving the mechanical properties of
the composite.
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镍基复合材料以镍或镍合金为基体，这类材料

具有优秀的抗疲劳、抗氧化性能，以及优异的高温

强度，能够很好地弥补传统材料存在的缺陷和问

题，是广泛应用于航空航天、军事、制造业等领域的

一种新型材料［1］。镍基复合材料常用的增强相有

碳化硅、二氧化硅、三氧化二铝、碳纳米管、碳纤维、

石墨烯等，这些增强体普遍用于提升基体相某一方

面的特性，如力学、电学、热学特性等，从而使得复

合材料具备更加优异、更符合加工要求的性能［2-3］。

石墨烯作为一种二维碳纳米材料，具有包括光学、

电学、力学在内的很多优异的性能，在材料、电子、

生物医药等众多领域有着重大的发展前景［4-7］。但

同时不可忽略的是，石墨烯本身存在的易团聚和氧

化的缺点，仍然是其向更多应用领域发展的一大

难关。

目前制备金属基石墨烯复合材料的方法主要

有粉末冶金法、电化学沉积法、水热法、溶胶-凝胶

法等［8］，高温易破坏石墨烯化学结构且容易发生化

学反应，导致石墨烯强化效率降低，影响最终制备

出的复合材料的效果。电化学沉积法具有价格低

廉、设备简单、操作简易、高效等优点，是制备金属

基石墨烯复合材料最有效的方法之一［9-10］。电化学

沉积法是在外加电场的作用下，电流通过电解质溶

液中的正负离子迁移，在正负两个电极上发生氧化

还原反应得失电子从而形成镀层的过程。电化学

沉积法可在各类溶液中进行，可以制备出拥有良好

性能的纳米晶材料、纳米孪晶材料等。Lu等人［11］利

用电沉积法制备纳米晶铜，随后对其在室温下进行

冷轧变形，发现延伸率能够达到5100 %。

本文采用氨基磺酸镍电沉积体系，以氧化石墨

烯作为增强相，制备了均匀分散的 Ni-GO复合镀

层，研究电流密度、石墨烯浓度以及温度等电沉积

工艺参数对Ni-GO复合镀层微观形貌和硬度的影

响规律。

1 实验部分

1.1 石墨烯分散液的制备

本实验采用平均粒径为 1~5 nm的氧化石墨烯

纳米薄片（江苏南京先锋纳米科技有限公司）。称

取一定量的氧化石墨烯薄片，采用去离子水充分润

湿，然后用玻璃棒碾碎、研磨，然后将粉末状的氧化

石墨烯加入到适量的去离子水中，搅拌后超声分散

1.5 h，制得稳定的石墨烯分散液，待用。

1.2 Ni-GO复合镀液的制备

本实验所选用的化学试剂均为分析纯，溶剂均

为去离子水，表1为Ni-GO复合镀液的配方。Ni-GO
复合镀液的配制流程如下：首先分别称取定量的氨

基磺酸镍、氯化镍和硼酸溶解于 60 ℃去离子水中，

再用柠檬酸和碱式碳酸镍调节溶液 pH值至 3~4之
间，然后磁力搅拌 2~4 h并静置 24 h后过滤，最后将

制备的石墨烯分散液搅拌加入到电镀液中并超声

1 h。特别注意的是，复合镀液在使用前要先在小

电流下预处理24 h以去除杂质。

1.3 Ni-GO复合镀层的制备

本实验装置为自行搭建的电沉积平台，主要包

括超声装置、搅拌装置、电源、电镀槽、电极等部分，

其中阴极采用 20 × 20 × 1 mm的 304不锈钢作为基

底，阳极为 30 × 30 × 1 mm的 99.99%纯度的镍板，

阴阳极面积比约为 1∶2，两极间距约为 30 mm。电

镀前，需要对阴阳极板进行预处理，分别用丙酮和

乙醇常温下超声 30 min，再用去离子水清洗干净并

烘干。

1.4 样品表征

采用 Quanta FEIG450扫描电子显微镜对 Ni-
GO复合镀层的微观形貌进行测试；采用 D8 Ad⁃
vance型X射线衍射仪对Ni-GO复合镀层的物相结

表1 Ni-GO复合镀液成分组成

Table 1 Bath composition of Ni-GO composite plating

成分

氨基磺酸镍

氯化镍

硼酸

柠檬酸

碱式碳酸镍

石墨烯

浓度/（g·L-1）
350
20
10

适量

适量

0、0.1、0.2、0.4
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构进行测试；采用HXD-1000数字式显微硬度计对

Ni-GO复合镀层的硬度进行测试；使用 Zwick ZHU
2.5硬度计测试材料的弹性模量。

2 结果与讨论

2.1 电沉积制备Ni-GO复合镀层的工艺研究

电沉积是一个复杂的过程，影响镀层结构的因

素有很多，比如沉积电流密度、沉积温度、搅拌速率

和 pH值等。Du等人［12］通过正交实验证明了沉积

电流密度是影响电沉积的最主要因素，其次是掺杂

相的浓度，最后为沉积温度。因此在以下实验中，

采用逐个优化的方式，依次对影响电沉积法制备

Ni-GO复合镀层的工艺参数进行优化。

2.1.1 沉积电流密度对Ni-GO复合镀层的影响

图 1为氧化石墨烯浓度为 0.1 g/L、沉积温度为

50 ℃时，不同沉积电流密度下制备的Ni-GO复合材

料的表面形貌。从图中可以观察到镀层表面的平

整度与电流密度间存在关联，并且镀层中球状颗粒

的尺寸和分布均匀性也随电流密度的变化产生变

动。在低电流密度下（0.5 A/dm2和 1.0 A/dm2）制备

的Ni-GO复合镀层表面具有较好的平整性，但石墨

烯含量相对较低且表面球状凸起物较少。当电流

密度增加到 2.0 A/dm2时，镀层表面致密且石墨烯分

布均匀，没有发现明显的石墨烯团聚现象。进一步

增大电流密度至 4.0 A/dm2时，发现复合材料表面的

球状凸起物变大且石墨烯发生明显的团聚。这一

变化可以归结于当阴极电流密度增大时，过电位增

大，临界形核半径变小，晶粒的形核速度加快，这些

导致了晶粒尺寸的不断增大。同时反应过快会造

成析氢效应加重，更多的氢气来不及从电镀液中排

出，直接吸附在阴极表面阻碍沉积过程，造成了更

多缺陷，严重影响了镀层质量。

图 2为不同电流密度下制备的复合镀层的硬

度。可以看出，随着电流密度的增加，镀层的硬度

呈现先增长后减小的趋势，从最开始的 320 HV增

加到最大值 550 HV，然后降低到 420 HV。Ni-GO
复合镀层的硬度相比于纯镍提高了近一倍。材料

的硬度主要受到晶粒尺寸、材料致密度等因素的影

响，通常认为晶粒尺寸越小硬度越大。在小电流密

度下，随着电流密度的增加，镀层中石墨烯含量也

随之增加，晶粒得到了一定程度的细化，从而提高

镀层的硬度。进一步增大电流密度时，石墨烯发生

了明显的团聚，晶粒尺寸变大，硬度下降且镀层质

量变差。因此，选择Ni-GO复合材料的电沉积电流

密度为2.0 A/dm2。

2.1.2 氧化石墨烯浓度对Ni-GO复合镀层的影响

图 3所示为沉积电流密度 2 A/dm2、沉积温度

50 ℃时，不同氧化石墨烯浓度下制备的Ni-GO复合

镀层的表面形貌。可以明显地看出，石墨烯/镍基

复合材料的表面形貌与纯镍的表面形貌有较大的

差异，加入石墨烯后，Ni-GO复合镀层的表面形貌

发生了显著改变，表面有鼓包和凸起的产生，粗糙
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度增加。石墨烯浓度从 0.1 g/L增加到 0.2 g/L时，

Ni-GO复合镀层表面的鼓包和凸起的数量不断增

加，且这种突起是一层一层生长，呈花苞状，石墨烯

呈片状覆盖在镍基体中。当石墨烯浓度达到 0.4 g/
L时，镀层表面开始出现大量不规则、镂空的团聚

体，表明石墨烯由于团聚作用，以团簇的形式附着

在基体材料的表面，没有更好地与基体材料相结

合，会对复合材料的性能带来不利的影响。

图 4为不同氧化石墨烯浓度下制备的Ni-GO复

合镀层的硬度。可以看出，Ni-GO复合镀层的显微

硬度随着电镀液中石墨烯浓度的增加呈现先增大

后减小的趋势。随着石墨烯浓度的提高，Ni-GO复

合镀层的显微硬度从 280 HV增大到 602 HV，在石

墨烯浓度 0.2 g/L时达最高。氧化石墨烯浓度继续

增加，Ni-GO复合镀层的显微硬度开始下降。复合

镀层显微硬度的提高，一方面是由于镍基体中较高

的碳含量作为增强剂，其主要作用是减小晶粒尺寸

并产生晶粒增强机理；另一方面在镍基体中加入氧

化石墨烯作为纳米填料，当显微硬度计的压头压到

复合材料的表面上时，石墨烯可以分散一部分的载

荷，同时可以有效地抑制其在基体中的位错滑动。

除此以外，引入的石墨烯增强相在减小晶粒尺寸的

同时会产生更多的晶界，阻碍位错运动和塑性变

形，使得引起的再结晶行为提高了Ni-GO复合镀层

的显微硬度。当石墨烯浓度高于 0.2 g/L时，镀层材

料的显微硬度值开始呈现下降趋势，造成这种现象

的原因可能是因为石墨烯含量过高，导致石墨烯在

复合材料中更容易发生团聚，石墨烯对镍晶体位错

运动的抑制作用减弱。因此，氧化石墨烯浓度选择

为0.2 g/L。

2.1.3 沉积温度对Ni-GO复合镀层的影响

图 5所示为电流密度 2 A/dm2，氧化石墨烯浓度

0.2 g/L时，不同沉积温度下制备的Ni-GO复合镀层

的表面形貌。可以发现，石墨烯以与镍基体球状生

长的结构附着在镀层表面，在沉积温度不断升高的

过程中，复合材料表面变得越来越粗糙，镀层表面

的凸起数量越来越多，凸起尺寸变小。进一步提高

沉积温度，石墨烯开始出现团聚现象，镀层表面凸

起尺寸增大。这是因为提高电镀液的温度，溶液中

Ni2+的热运动速度变快，增大电镀液的导电率，加快

电镀速率，晶粒生长速度加快。另外，温度升高导

致电镀液的粘度变大，石墨烯在电镀液中的分散效

果变差，也导致石墨烯在复合材料中团聚。

图 6为不同沉积温度下制备的Ni-GO复合镀层

的硬度。可以看出，Ni-GO复合镀层的显微硬度随

着沉积温度的提高呈现先升高后减小的趋势，由最
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Fig 3 Surface morphologies of Ni-GO composite coat⁃
ings prepared at different GO concentrations
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开始的约 340 HV增长到 600 HV，然后减小到 450
HV。显微硬度的变化，一方面是石墨烯作为增强

相的表现，另一方面是温度过高，阴极表面镍离子

运动加剧，使其没有更多的时间吸附较多的石墨

烯。此外，高温下石墨烯的团聚也会造成复合镀层

硬度的减小。

2.2 复合镀层XRD表征

图 7为相同电镀工艺条件下制备的纯镍和Ni-
GO复合镀层的XRD图谱，衍射角 2θ为 44°、52°和
76°附近的衍射峰分别对应镍的（111）、（200）和

（220）晶面。可以看出纯镍镀层的择优生长取向为

（200），并且该取向的相对强度远大于其他取向。

加入石墨烯后，镀层的择优生长取向变为（111），原
本尖锐的（200）峰开始急剧下降。对比二者的衍射

峰宽度，可以发现Ni-GO复合镀层的衍射峰宽度比

纯镍的宽，这是石墨烯细化晶粒尺寸产生的效果。

在 2θ为 26°附近没有出现石墨烯（002）晶面的特征

峰，可能是因为石墨烯的含量较低且石墨烯大部分

被镍基体覆盖，为形成特征衍射峰。

表 2 为沉积电流密度 2.0 A/dm2、沉积温度

50 ℃、不同石墨烯浓度条件下制备的Ni-GO复合镀

层的EDS测试结果。因为材料中只有Ni和C两种

元素，可以认为C含量表示了石墨烯的含量。由表

2结果可以看出，石墨烯含量与电镀液中石墨烯的

浓度基本呈现线性关系，随着电镀液中石墨烯含量

的不断增加，镀层表面石墨烯含量也越高，表明有

更多数量的石墨烯与镍相结合，这一结果与 SEM结

果一致。

2.3 复合镀层弹性模量的表征

弹性模量是材料力学性能的非常重要的技术

指标之一，是衡量材料产生弹性变形难易程度的指
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Fig 7 XRD spectra of pure nickel and Ni-GO coatings

表2 不同浓度的氧化石墨烯条件下制备的复合镀层的

C和Ni含量

Table 2 The C and Ni contents of the composite coatings
prepared at different GO concentrations

石墨烯浓度/
（g·L-1）

0
0.1
0.2
0.4

C含量 / wt%

0
2.35
3.54
6.05

Ni含量 / wt%

100
97.65
96.46
93.95

 

(a) 30 ℃ 

500 μm 

a 

(b) 40 ℃ 

500 μm 

b 

(c) 50 ℃ 

500 μm 

c 

(d) 60 ℃ 

500 μm 

d 

图5 不同温度下制备的Ni-GO复合镀层的表面形貌

Fig 5 Surface morphologies of Ni-GO composite coat⁃
ings prepared at different temperatures
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标，其值越大，材料发生一定弹性变形的应力也越

大，即材料刚度越大。通过压痕法获得材料的弹性

模量如图 9所示。可以看出，纯镍的弹性模量为

116.3 GPa，Ni-GO复合镀层的弹性模量为 152.06
GPa。复合材料与纯镍相比，其弹性模量提高了近

30%，这一结果说明Ni-GO镀层比纯Ni镀层具有更

好的抗压痕形变能力。

3 结 论

（1）沉积电流密度 2 A/dm2、石墨烯浓度 0.2 g/L、
沉积温度 50 ℃时制备的Ni-GO复合材料具有较好

的力学性能。

（2）电镀液中石墨烯的含量增加时，镀层的 C
含量也随之增加，石墨烯的加入对镍基材料的形貌

和相结构均有较大的影响。

（3）Ni-GO复合材料与纯镍相比，其硬度相比

于纯镍提高约一倍，弹性模量提高约 30%，石墨烯

作为增强相可以有效地抑制其在基体中的位错滑

动，带来力学性能的提升。
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