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인가 전류가 구리 도금 피막과 폴리이미드 필름의 접합력에 미치는 영향
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Abstract

The effect of the additionally applied electrical current on the adhesion strength between electroless Cu
and polyimide films was investigated. Peel tests were performed after applying electrical current within the
range from 0.1 to 100 mA for the duration from 1 to 30 minutes. Sample with more than 1 mA of additional
electrical current for 1 minute showed higher adhesion strength than that without additional electrical current.
However, samples with 10 mA of additional electrical current for more than 10 miniutes showed the degradation
of adhesion strength. Ra and RMS values of the peeled polyimide surface were proportional to the adhesion
strength though there were no significant changes in the morphology of the peeled surfaces with varied amount
and time-length of additional electrical current. Applying electrical current could increase the density of chem-
ical bonding, which results in increase of the adhesion strength between copper and polyimide. However,
in the case of applying additional electrical current for excessive amount or time, the degradation of the
adhesion strength owing to the formation of copper oxide at the interface could occur. 
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1. 서  론

폴리머(polymer) 금속화 처리는 이동단말기기, 플

렉서블 디스플레이(flexible display), 연성회로기판

(flexible printed circuit board) 등의 IT 관련 응용분

야에서 주목받고 있다. 이에 적합한 폴리머 물질

중, 폴리이미드 필름은 우수한 열적 안정성과 기계

적 강도 및 내화학성을 지니며 유전율이 낮아 폴리

머 금속화 처리시의 기판으로 유망한 것으로 보고되

고 있다1,2). 그러나, 폴리이미드(polyimide)를 구성하

고 있는 이미드링(imide ring)의 특성으로 인하여 표

면의 극성이 낮아 다른 고분자 물질, 금속 및 세라

믹 등과의 접합력이 떨어지는 단점을 지니고 있다1,2).

폴리이미드와 금속의 접합력을 향상시키기 위하

여 플라즈마 처리3,4), 이온빔5), 암모니아 처리6) 등

의 건식 방법과 KOH7,8), 아민 수용액9) 등을 이용

한 습식처리 방법을 통한 다양한 표면개질 처리에

대한 연구가 활발히 진행되어 왔다. 또한 고온 어

닐링 및 고습 분위기 처리 등의 후속 공정에 따른

금속과 폴리이미드 간의 접합력과 화학결합의 변화

에 대한 많은 연구10-12)가 진행되어 왔으나, 금속과

폴리이미드 간의 화학결합 메커니즘 및 계면 반응

과 접합력과의 관계 등에 대해서는 아직까지 명확

하게 보고되지 않은 상황이다. 저자 등은 기존의 연*Corresponding author. E-mail : schwein@kitech.re.kr 
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구13)에서 구리 도금 피막을 상온 시효처리할 경우

시간에 따른 접합력 변화가 발생하는 것을 보고하

였다. 그리고 동일한 시간의 시효처리를 진행한 샘

플간에도 시효처리 시점에 따라 무전해 구리도금막

형성 후에 진행한 샘플이 전해 구리도금막을 형성

한 후에 진행한 샘플에 비하여 더 높은 접합력을

나타내는 것을 확인하였다. 특히, 이러한 시효처리

시점에 따른 접합력의 차이는 전해 도금 시 인가되

는 전류의 영향이라고 보고하였다. 그러나 현재까

지 전류 인가량 및 인가시간이 접합력에 미치는 효

과는 보고되지 않은 상황이다. 

본 연구에서는 폴리이미드 기판 위에 무전해 및

전해 구리도금막 형성후 시효처리를 수행한 후 추

가적으로 인가 된 전류가 접합력에 미치는 효과에

대하여 고찰하였다. 이를 위하여 인가 전류량 및 전

류 인가 시간을 변화시키면서 접합력의 변화를 조

사하였으며, 이에 대한 해석을 위하여 표면 거칠기,

표면조직 등을 관찰하였다. 

2. 실험방법

2.1 구리 도금 피막 형성 

폴리이미드 필름은 pyromellitic dianhydride-

oxydianiline(PMDA-ODA)을 단량체로 한 미국 DuPont

사의 Kapton HN 50 µm 필름을 사용하였다. 표면

개질 공정은 에칭, 수세, 중성화, 수세, 촉매, 수세,

활성화, 수세의 순서로 진행하였으며, 마지막으로

개질된 폴리이미드 표면에 무전해 구리도금을 수행

하였다. 표면개질 공정의 경우, 1.0 M KOH와 0.9 M

EDA 혼합용액을 사용하여 처리 하였으며, 50oC로

온도를 고정하고 5분간 처리하였다. 중성화 공정은

0.2 M HCl에서 5분간 처리하였으며, 촉매와 활성화

공정은 SnCl2와 PdCl2를 이용하여 실온에서 각각

4분, 2분간 처리하였다. 개질된 폴리이미드 필름에

황산구리 용액(10 g/l)에 포름알데히드(20 ml/l)를 환

원제, 롯셀염(50 g/l)을 착화제, 수산화나트륨을 pH

조절제로 첨가한 구리 도금액을 사용하여 pH12.5

에서 10분간 도금을 수행하였다. 접합력 평가를 위

하여 무전해 도금을 수행한 시편에 전기 도금을 추

가적으로 수행하였으며, 전기도금은 CuSO4 용액에

H2SO4, HCl과 첨가제를 넣고 교반시킨 후 전류밀

도는 25 mA/cm2, 극간거리는 2.5 cm로 유지하고

20분간 실시하여 구리 도금 피막의 두께를 10 µm

로 증가시켰다. 

2.2 전류 인가 및 접합력 평가

전류 인가 전 후의 접합강도를 평가하기 위하여,

1 kW Pulse Source Meter(Keithley)를 사용하여

0.1 mA, 1 mA, 10 mA 및 100 mA의 직류 정전류를

5 cm × 10 cm × 10 µm의 구리 도금 피막에 (width ×

length × thickness) 1분, 10분 및 30분 간 인가하였

다. 그리고 Universal Testing Machine(Instron 3344)

을 사용하여 T-Peel test(180o peel) 방법으로 crosshead

속도 50.8 mm/min 하에서 폴리이미드 필름과 구리

도금 피막 간의 접합력을 측정하였다(그림 1). 접합

력 평가는 각 조건별로 3개 이상의 샘플에 대하여

진행하였다. 

2.3 접합력 평가 후 샘플 분석

FE-SEM(Field Emission - Scanning Electron Micro-

scopy, Sirion, FEI)을 사용하여 peel 테스트 후의 폴

리이미드 및 구리 표면형상을 관찰하였다. 또한 접

합력과 peel 테스트 후의 폴리이미드 표면 거칠기

와의 관계를 고찰하기 위하여 AFM(Atomic Force

Microscopy, Nano-R, Pacific nanotechnology Inc.)

을 이용하여 10 µm × 10 µm의 면적의 표면조도 Ra

(average) 및 RMS(Root Means Square) 값을 측정

하였다. Peel 테스트 후에 박리된 샘플 표면의 성

분 및 결합구조를 확인하기 위하여 XPS(X-ray

Photoelectron Spectroscopy, Multilab 2000, Thermo

VG Scientific)를 사용하였으며, Al-kα(1486.6 eV)을

사용하여 C1s의 C-C 결합(284.5 eV)을 기준으로 피

크를 보정하였다. 

3. 실험결과

3.1 전류 인가에 따른 접합력의 변화 

전류 인가가 구리 도금 피막과 폴리이미드 필름

Fig. 1. Schematic diagram of 180o peel test.
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간의 접합력에 미치는 영향을 조사하기 위하여 peel

테스트를 진행하였다. 전류를 1분간 0.1 mA에서

100 mA까지 변화시키면서 인가한 경우의 접합강도

변화는 그림 2(a)에, 10 mA의 전류 인가 시간을

1분에서 30분까지 변화시킨 경우의 접합강도 변화

는 그림 2(b)에 나타내었다. 비교를 위하여 전류를

인가하지 않은 샘플의 접합력을 그림 2(a)와 그림

2(b)에 함께 나타내었다. 그림 2(a)는 구리 도금 피

막에 1분간 전류를 인가한 샘플로 접합력은 0.1 mA

인 경우 557 gf/cm에서 10 mA인 경우 614 gf/cm까지

증가하다가 100 mA인 경우 596 gf/cm로 소폭 감소

하는 경향을 나타내었다. 그리고 인가한 전류량에

상관없이 1분간 전류를 인가한 경우에는 전류를 인

가하지 않은 샘플의 접합력 562 gf/cm 대비 접합력

이 변화 없거나 증가한 것으로 나타났다. 그러나 그

림 2(b)에 나타난 바와 같이 10 mA의 전류를 10분

이상 인가한 샘플의 경우 접합력이 감소하기 시작

하여 30분간 전류를 인가한 경우 접합력이 521 gf/

cm로 전류를 인가하지 않은 샘플보다 저하된 접합

력을 나타내는 것을 확인하였다. 

Fig. 2. Peel strength between copper and polyimide films (a) as a function of the amount of applied electrical current

for 1 minute and (b) as a function of period of 10 mA of applied electrical current. A dotted line denotes the

peel strength of samples without additional current.

Fig. 3. AFM images of the peeled polyimide surfaces with various applied electrical current: (a) 0.1 mA, (b) 1 mA,

(c) 10 mA and (d) 100 mA.
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3.2 전류 인가에 따른 peel 테스트 후의 표면 거칠기 

접합력의 변화와 peel 테스트 후의 폴리이미드 표

면 상태와의 관계를 조사하기 위하여 표면 거칠기

변화를 관찰하였다. 그림 3은 0.1 mA, 1 mA, 10 mA,

100 mA의 전류를 인가한 후 peel 테스트를 수행한

후에 AFM을 이용하여 폴리이미드 표면의 거칠기

를 관찰한 결과이다. 인가 전류 변화에 따른 표면

형상의 변화는 관찰되지 않았으나, 인가 전류의 증

Fig. 4. Surface roughness (RMS and Ra) of the peeled polyimide (a) as a function of the amount of applied electrical

current for 1 minute and (b) as a function of period with 10 mA of applied electrical current. 

Fig. 5. FE-SEM images of the peeled polyimide ((a), (c), (e)) and copper ((b), (d), (f)) surfaces as a function of period

with 10 mA of additional electrical current; (a), (b) 1 minute, (c), (d) 10 minutes and (e), (f) 30 minutes.
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가에 따른 표면 거칠기의 증가가 확인되었으며, 전

류 인가량 변화에 따른 Ra 값 및 RMS 값을 그림

4(a)에 나타내었다. 인가 전류가 0.1 mA인 경우 Ra

값 및 RMS 값은 각각 24.3 nm 및 31.0 nm를 나타

내었으나, 인가 전류가 1 mA 이상인 경우 30 nm

이상의 Ra 값 및 38 nm 이상의 RMS 값을 나타내

었다. 접합력 평가 후의 표면조도 값은 폴리이미드

기판을 전처리한 후의 표면조도 Ra 값 2.2 nm 및

RMS 값 3.1 nm 대비 상당히 높은 것으로 나타내

었으며, 이는 구리 도금막과 폴리이미드 간의 접합

력이 우수했기 때문으로 판단된다. 그리고 전류 인

가 시간에 따른 표면 형상을 AFM을 이용하여 관

찰한 결과, 인가 전류량을 변화시킨 경우와 같이 표

면 형상의 변화는 관찰되지 않았다. 그러나 전류 인

가 시간이 증가함에 따라 표면 거칠기가 다소 감소

하는 것으로 나타났으며, 그림 4(b)에 나타내었다.

10 mA의 전류를 1분간 인가한 경우 Ra 값 및 RMS

값은 30.6 nm 및 38.7 nm를 나타내었으나, 전류 인

가시간이 10분 이상인 경우 각각 25 nm 및 32 nm

이하의 값을 나타내었다. 

3.3 전류 인가에 따른 peel 테스트 후의 표면 관찰

그림 5는 Peel 테스트 후에 폴리이미드 및 구리

도금 피막의 표면을 FE-SEM으로 관찰한 결과이다.

전류 인가 시간의 변화에 따른 폴리이미드 표면을

관찰한 결과는 그림 5의 (a), (c), (e)에, 구리 표면

을 관찰한 결과는 그림 5의 (b), (d), (f)에 나타내

었다. Peel 테스트 후의 폴리이미드 표면은 전류 인

가 시간에 관계없이 연성이 좋은 폴리머 재료가 파

괴될 때 주로 발생하는 컵-콘 형태의 연성파괴 파

면형상14)을 나타내었으며, 구리 도금 피막의 경우

에는 전류 인가 시간에 관계없이 소성변형으로 인

한 굴곡15)이 시편 전체적으로 관찰되었다. 그리고

전류를 인가하지 않은 샘플과 인가 전류의 양을 변

화시킨 샘플 모두에서 비슷한 표면 조직이 관찰되

었다. Peel 테스트 후의 구리 표면조성을 관찰하기

위하여 XPS 분석을 진행하였으며, 그 결과를 그림

6에 나타내었다. 전류 인가 여부, 전류 인가량의 변

화 및 전류 인가시간의 변화에 관계없이 모든 경우

에 구리 파면의 표면에서 다량의 폴리이미드 성분

(C, N, O)이 검출되었으며 구리는 1% 이하로 검출

되었다. 이는 구리 파면의 표면을 대부분 폴리이미

드가 덮고 있다는 것을 의미한다. 따라서 모든 샘

플의 peel test 시 폴리이미드 내부에서 파면이 형

성되는 cohesive 파괴가 진행되어 샘플 간 파괴모

드의 변화가 없었기 때문에 그림 5에서와 같이 표

면 조직상의 차이가 관찰되지 않은 것으로 판단된다. 

4. 고  찰

구리 도금 피막과 폴리이미드 사이의 접합력과,

peel 테스트 후의 폴리이미드 표면 거칠기 간의 관

계를 확인하기 위하여 접합력에 따른 표면 거칠기

변화를 그림 7에 나타내었다. 그림 7을 보면 RMS

값과 Ra 값 모두 접합력 값에 비례하는 것으로 나

타났으며, 표면 거칠기가 큰 샘플의 경우 접합력 평

가 시 폴리이미드 내에서 파괴가 진행되면서 파단

될 면적이 증가하였기 때문에 접합력이 증가된 것

으로 판단된다. 이상의 결과는 Noh 등이 FCCL

(Flexible copper clad laminate) 샘플을 이용하여 열

처리 시간 및 온도를 변화시키면서 접합력을 평가

한 결과, 열처리 시간 및 온도를 증가시킴에 따라

구리와 폴리이미드 간의 접합력이 저하되고 peel 테

스트 후의 폴리이미드 표면 거칠기가 감소한다고

보고한 연구결과와 일치한다16). 그러나 30분간 전

류를 인가한 샘플의 경우 접합력 저하 대비 조도감

소가 적게 나타났으며, 이에 대한 추가적인 분석이

필요할 것으로 판단된다.

Fig. 6. XPS atomic concentration of the peeled copper

surface with various applied electrical current.

Fig. 7. Relationship between surface roughness and

peel strength.
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저자 등은 기존의 연구13)에서 무전해 도금 및 전

해도금 후 시효시간에 따른 접합 강도 변화를 확인

하기 위하여 peel test를 진행한 결과, 무전해 구리

와 폴리이미드 층 사이의 접합력은 시효처리 초기

에 급격히 증가하며 1일 이후에는 포화되는 것으로

보고하였다. 또한 총 시효시간이 같은 샘플이라도

시효시점에 따라 peel 강도가 다른 것을 확인하였

으며, 전해도금을 나중에 한 샘플일수록 높은 peel

강도를 나타내는 것을 보고하였다. 특히 구리 도금

피막의 시효처리 시점에 따른 접합력의 변화는 전

해 구리 도금공정 중에 인가된 전류의 효과라고 보

고하였다. 또한 Li 등은 기존의 연구에서 인가된 전

류로 인하여 발생한 전자와 금속 원자 간의 충돌이

활성화 에너지에 영향을 줄 수 있다고 보고하였다17).

따라서 전류 인가 시 발생하는 전자와 구리 원자

간의 충돌이 구리와 폴리이미드 간의 Cu-N-O, Cu-

O-C 등 화학결합18,19) 또는 산화물 등의 반응물을

형성할 수 있는 활성화 에너지를 공급하였기 때문

에 전류 인가 시 구리 도금 피막과 폴리이미드 간

의 접합력 변화가 발생한 것으로 생각된다. 그림 8

은 전류를 인가하지 않은 샘플, 10 mA의 전류를

1분간 인가한 샘플 및 10 mA의 전류를 30분간 인

가한 샘플의 구리 파면에서 검출된 Cu2p XPS 스

펙트럼을 나타낸 것이다. 10 mA의 전류를 1분간 인

가한 샘플의 경우 전류를 인가하지 않은 샘플에 비

하여 Cu-O 결합의 peak 강도가 Cu peak의 강도 대

비 매우 증가하였으며, 10 mA의 전류를 30분간 인

가한 경우 1분간 인가한 샘플 대비 Cu-O 결합 peak

강도가 Cu peak의 강도 대비 다소 증가하는 것으

로 나타났다. 따라서 전류 인가는 Cu-O 결합을 촉

진하는 것으로 판단된다. 이러한 이유로 인하여, 그

림 2(a)의 경우 인가 전류가 0.1 mA로 낮은 경우에

는 구리와 폴리이미드의 dangling 결합 간의 화학

결합 및 산화물 형성을 촉진하기에 전자의 양이 부

족하여 접합력 변화가 거의 나타나지 않았고, 1 mA

이상의 전류를 인가한 경우에는 화학결합 및 산화

물 형성이 촉진 되어 접합력이 전류를 인가하지 않

은 경우 대비 높은 값을 나타낸 것으로 판단된다.

그러나 그림 2(b)에서 10 mA의 전류를 10분 이상

인가할 경우 오히려 접합력이 저하되는 것으로 나

타났다. 따라서 일정량 이상의 전류를 인가할 경우

인가된 전류로 인하여 구리와 폴리이미드 간의 화

학결합 및 반응물 형성은 촉진되나, 인가 시간이 길

어질 경우 인가된 전류로 인하여 발생한 열 등으로

인하여 계면에 구리 산화물 등이 다량 형성되어 오

히려 접합력이 저하된 것으로 판단된다10-12,20). 

이상의 결과로부터 전류인가에 따른 구리 도금

피막과 폴리이미드 간의 화학결합 상태를 간략하게

도식하면 그림 9과 같이 제시될 수 있다. 그림 9의

(a)는 전류를 인가하지 않은 샘플, (b)는 전류를 인

가한 샘플의 경우를 도식한 것이다. 구리 도금 피

막 형성 후에 발생한 화학결합 및 산화물 형성은

적절한 전류 인가 시 밀도가 증가되어 접합력의 개

선을 가져오나, 위에서 설명한 바와 같이 필요 이

상의 전류를 인가하거나 일정시간 이상 전류를 인

가한 경우 계면에 구리 산화물 등이 다량 형성되어

오히려 접합력을 저하시키는 것으로 판단된다. 그

러나 전류 인가 시 계면에 형성되는 반응물 혹은

발생하는 화학결합 등의 메카니즘 규명을 위해서는

추가 실험 및 분석이 필요한 것으로 판단되며 현재

진행 중이다. 

Fig. 8. Cu2p XPS spectra of the peeled copper surface

(a) with no additional current, (b) with 10 mA of

applied electrical current for 1 minute and (c) with

10 mA of applied electrical current for 30 minutes.
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5. 결  론

본 연구에서는 인가 전류가 폴리이미드 필름과

무전해 구리 도금 피막 사이의 접합력 특성에 미치

는 영향에 관하여 고찰하였다. 샘플에 0.1~100 mA

범위의 전류를 1분간 인가한 후에 peel 테스트를 진

행한 결과 접합력은 인가한 전류량에 상관없이 전

류를 인가하지 않은 샘플에 비하여 변화가 없거나

증가한 것으로 나타났다. 그러나 10 mA의 전류를

30분간 인가한 샘플의 경우에는 오히려 접합력이

저하되는 것을 확인할 수 있었다. AFM 관찰 결과,

인가 전류량 및 시간에 따라 peel 테스트 후의 표

면형상 변화는 관찰되지 않았으나, 표면 거칠기와

접합력은 비례하는 것으로 나타났다. 구리 도금 피

막 형성 후에 적절한 전류의 인가는 구리와 폴리이

미드 간의 화학결합 밀도를 증가시켜 접합력을 개

선하는 것으로 판단되나, 일정량 이상의 전류를 인

가하거나 일정 시간 이상 전류를 인가한 경우에는

계면에 구리 산화물 등의 반응물 형성을 촉진하여

접합력을 저하시키는 것으로 생각된다. 이상의 전

류인가를 통한 접합력 향상 결과는 현재 IT 분야에

서 각광받고 있는 연성 인쇄기판 및 플렉시블 디스

플레이 전극형성 등의 분야에서 활용될 수 있을 것

으로 기대된다. 

후  기

본 논문은 지식경제부 산업융합원천기술개발사업

으로 지원된 연구결과입니다(10039210, 고속전송용

40 µm 피치급 플렉서블 PCB 소재 및 공정기술 개발).
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