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1. 서    론1)

전도성 잉크 또는 페이스트는 용매에 분산된 전도성 물질로 반도체 

소자의 전도성 접합, 센서, 전자 디스플레이, 태양 전지, 박막 트랜지

스터 및 슈퍼커패시터와 같은 구부릴 수 있거나 신축성이 있는 유연

한 전자 장치, 웨어러블 장치 등의 설계된 패턴을 구현하는데 필수적

인 요소이다[1-10]. 최근에 금속(Ag, Au, Cu) 나노입자, 금속산화물 나

노입자, 그래핀, 탄소나노튜브 등의 전도성 물질을 이용한 다양한 종

류의 전도성 잉크/페이스트가 개발되어왔다[1,11,12]. 특히 금속 기반

의 잉크/페이스트는 높은 전기 및 열 전도성 측면에서 장점이 있으나 

금속의 녹는점은 상대적으로 높아 유연 소재의 기판으로 사용되는 폴

리에틸렌 테레프탈레이트, 폴리에틸렌나프탈레이트, 폴리이미드, 폴

리카보네이트와 같은 고분자와, 종이, 직물 및 고무에서 사용하는데 
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한계가 있다[13].
Ag는 금속 기반 잉크/페이스트를 제조하기 위한 금속으로 연구가 

많이 되었다[14]. Ag는 전기 전도성이 높으며, Au에 비해 상대적으로 

저렴하며 느린 산화 속도가 장점이다. 또한, Ag 나노입자 기반 잉크는 

저온 소결(150 °C 이하)에서도 전도성 필름을 형성할 수 있는 것으로 

알려져 있어 내열성이 낮은 유연한 기판에 전도성 패턴을 형성할 수 

있다는 장점이 있다[1]. 하지만 Ag는 전류가 흐를 때 구조적 변형으로 

단락 또는 개방 회로가 발생하는 electromigration 효과와 경제성이 낮

은 단점이 있어 Cu와 같은 대체재에 관한 활발한 연구가 진행되고 있

다[14,15]. Cu는 고유의 전기/열 전도성이 Ag와 비슷하며 자연에 풍부

하여 경제적이다. 그러나 Cu 기반 잉크/페이스트는 산화가 상대적으

로 빨라 CuxO (Cu2O와 CuO)와 같은 절연층을 형성해 전도성이 낮아

지고 Cu 입자의 소결을 방해하는 단점이 있다[1].
이 연구에서는 Cu 기반의 저온 소결이 가능한 Cu 페이스트를 개발

하였다. 저온에서 소결이 가능하도록 물리적으로 표면적을 높이기 위

해 구리 마이크로입자의 표면에 나노섬유를 성장시키고 화학적으로 표

면을 포름산구리로 변환하였다. Cu 벌크입자나 나노입자의 녹는점보다 
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초    록

구리 마이크로입자의 표면을 나노섬유형태의 포름산구리로 합성하고 포름산과 혼합하여 구리판을 접합할 수 있는 
소결 페이스트를 합성하였다. 평균 10 µm의 구리 마이크로입자는 400 °C 이상에서 표면이 산화구리 나노섬유로 합성
되고 포름산과 혼합하여 표면이 포름산화된 구리 마이크로입자가 합성된다. 포름산구리는 구리 벌크입자나 나노입자
의 녹는점에 비해 낮은 온도인 210 °C에서 구리로 분해되어 저온 소결로 구리판의 접합이 가능하다. 표면을 나노섬유 
형태로 제어하여 표면적을 높여 포름산구리로의 반응속도, 응집에 필요한 접촉면적, 포름산구리의 분해속도 등이 증
가하여 짧은 시간에 소결할 수 있도록 하였다.

Abstract
A sintering paste for bonding copper plates was synthesized using Cu formate nanofibers on Cu microparticles, mixed with 
formic acid. Copper oxide nanofibers of 10 µm grown at 400 °C on Cu microparticles on the surface were transformed into 
copper formate nanofibers through the mixing of formic acid. Compared to Cu bulk particles or nanoparticles, Cu formate 
on Cu microparticles decomposed into metallic Cu at a lower temperature of 210 °C, facilitating the sintering of copper paste. 
The growth of nanofiber on Cu microparticles allowed for an increase in the reaction rate of formation to copper formate, 
aggregating surface area, and decomposition rate of copper formate, resulting in fast sintering.
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낮은 구리포름산이 분해되는 온도에서 소결이 가능하였다. Cu 페이스

트를 이용해 2개의 구리판을 접합하고 전단력을 만능재료시험기로 확

인하였을 때 벌크 Cu와 동일한 물성을 가지는 것을 확인하였다.

2. 실    험

2.1. 재료

Cu 마이크로입자(1, 3, 4, 10 µm), 포름산은 Alfa Aesar에서 구입하

였다. 모든 화학물질은 받은 그대로 사용하였다.

2.2. Cu 페이스트 합성

Cu 페이스트는 Cu 마이크로입자를 이용해 표면이 산화된 Cu 마이

크로입자(CuxO@Cu)를 합성하고 포름산을 이용하여 표면의 산화구리

를 포름산과 반응시켜 표면이 포름산화된 Cu 마이크로입자(FCu@Cu)
를 합성하며 이 연구에서 일반적으로 사용된 구체적인 합성법은 다음

과 같다. Cu 마이크로입자를 바이알에 2.4 g씩 담아 실험실전기로를 

이용해 공기 중에서 약 20 °C/min의 속도로 400 °C까지 승온하여 2 
h 동안 가열한다. CuxO@Cu를 상온에서 포름산 10 mL와 혼합하여 

500 rpm에서 40 min간 교반한다. 원심분리기를 이용하여 침전물을 80 
°C 건조오븐에서 8 h 동안 건조하여 FCu@Cu를 얻는다. FCu@Cu와 

포름산을 혼합하여 Cu 페이스트를 합성한다.

2.3. 구리판 접합

구리판(5 mm × 100 mm × 1 mm) 2개 중 하나의 끝에 알려진 방법

[16]과 유사하게 5 mm × 5 mm 면적으로 Cu 페이스트를 도포하고 다

른 구리판을 도포된 부분으로부터 길이 방향으로 올린다. 핫프레스 

(QM900M, 큐머시스, 대한민국)에서 240 °C, 23 MPa 조건에서 10 
min간 접합한다. 만능재료시험기(UTM, Instron 5969, Instron, MA, 
USA)을 이용해 전단시험을 하였다.

3. 결과 및 고찰

Figure 1은 1~10 µm의 Cu 마이크로입자를 이용하여 상압, 대기 환

경, 400 °C에서 표면 산화하여 CuxO@Cu를 합성하였을 때의 SEM 이
미지이다. Figure 1a와 1b에서 알 수 있듯이 1 µm와 3 µm의 평균 크기

를 가지는 Cu 마이크로입자를 이용해 CuxO@Cu를 합성하였을 경우 

합성된 Cu 마이크로입자의 표면은 CuxO의 결정입자 경계를 가지는 구

조를 형성하였다. Figure 1c와 1d에서 알 수 있듯이 입자의 크기가 커

짐에 따라 표면에 CuxO 나노섬유가 성장했다. 4 µm 크기의 Cu 마이크

로입자를 이용해 표면 산화를 하였을 경우에는 CuxO 결정입자 경계와 

나노섬유가 혼합된 형태로 성장하고(Figure 1c), 10 µm 크기의 Cu 마
이크로입자를 이용하였을 경우에는 표면에 나노섬유 형태만 관찰된다. 
따라서 같은 조건에서 크기가 큰 마이크로입자가 나노섬유가 함성되

기 쉬움을 확인할 수 있다. 다양한 크기의 CuO 성장에 관한 연구에서

도 10 µm 크기에서 성게와 같은 형상으로 가장 잘 자라는 것을 확인

할 수 있으며 CuO의 결정핵생성과 성장속도에 영향을 받는다[17]. 
Figure 2는 다양한 산화 온도 산화 시간에 따른 형성된 CuxO@Cu 

Figure 1. Growth of copper oxide on Cu microparticles depending on 
their average diameter: (a) 1 µm, (b) 3 µm, (c) 4 µm, and (d) 10 µm.

Figure 2. Influence of oxidation temperature and time on growth of copper oxides on 10 µm Cu microparticles: (a-c) 200 °C, (d-f) 300 °C, and 
(g-i) 400 °C, (a, d,  g)20 min, (b, e, h) 40 min, and (c, f, i) 60 min.
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입자의 SEM 이미지이다. Figure 2a-c는 200 °C에서 각각 20, 40, 60 
min 동안 산화를 진행한 Cu 마이크로입자의 표면 이미지이다. Figure 
2a에서는 CuxO 결정경계를 거의 찾을 수 없는 매끈한 표면을 가진 반

면에 Figure 2b와 2c에서 볼 수 있듯이 표면에 밀도가 낮은 CuxO 결정

경계를 확인할 수 있다. 이는 산화 시간이 증가할수록 CuxO의 결정핵

이 성장하여 관찰할 수 있는 크기 이상으로 성장했기 때문이다. 
Figure 2d-f는 300 °C에서 각각 20, 40, 60 min 동안 산화를 진행한 

Cu 마이크로입자의 표면 이미지이다. 200 °C에서 구리를 산화했을 때

에 비하여 높은 CuxO 결정경계 밀도를 가지고 있다. 이것은 산화 온

도가 높아질수록 CuxO 결정핵의 수가 증가하였음을 의미한다. 또한 

산화 시간이 증가함에 따라 CuxO 결정경계의 더 크고 크기가 증가하

고 있는 것은 높은 온도에서 CuxO의 성장속도가 증가했음을 의미한

다. Figure 2g-i는 400 °C에서 각각 20, 40, 60 min 동안 실험실전기로

에서 산화를 진행한 Cu 마이크로입자의 표면 이미지이다. Figure 2g
에서 볼 수 있듯이 400 °C 산화온도, 20 min에는 Cu 마이크로입자를 

산화할 경우 높은 CuxO 결정경계를 가진 표면을 가진 CuxO@Cu이 

합성되고 40 min 이상(Figure 2h-i) 나노섬유 형태의 CuxO가 Cu 마이

크로입자 표면에서 성장한다. CuO 나노와이어의 성장은 산소 또는 

대기 환경에서 400~750 °C 온도 범위에서 성장하는 것으로 알려져 있

고[18-20] 이 실험에서도 400 °C보다 낮은 온도에서는 나노섬유가 형

성되지 않은 것을 확인할 수 있다. 그리고 이 실험에서 표면의 CuxO 
나노섬유는 구형의 CuxO의 결정이 성장하여 생성됨을 확인할 수 있다. 

Figure 3는 FCu@Cu 입자의 온도에 따른 상변화와 색상 변화를 보

여준다. Figure 3a는 DSC (AUTO Q2000, TA Instruments, DE, USA) 
를 이용하여 FCu@Cu 입자를 상온에서 400 °C까지 10 °C/min의 속도

로 승온하여 관찰하였을 때 약 180~230 °C에서 상변화를 확인할 수 

있다. 이 상변화는 표면의 포름산구리가 구리로 분해되는 온도이며 

이 결과는 TGA와 DSC에서 확인할 수 있는 포름산구리의 분해온도와 

일치한다[21,22]. 1 µm Cu 마이크로입자를 이용해 합성한 FCu@Cu 
입자는 약 230 °C에서 상변화가 종료된 반면 10 µm로 합성합 입자는 

210 °C에서 구리로 완전히 변화된다. Figure 3b-c는 시각적으로 포름

산구리의 환원된 상태를 보여준다. Cu 마이크로입자(10 µm)로부터 

합성된 FCu@Cu 입자를 포름산과 혼합한 Cu 페이스트는 Figure 3b에

서 알 수 있듯이 청록색을 가지고 220 °C에서 10 min간 상압, 대기 

환경에서 가열했을 때 Figure 3c에서 볼 수 있듯이 갈색의 Cu로 변화

된다.
Figure 4a와 4b는 각각 FCu@Cu 입자(10 µm)와 이를 이용한 Cu 페

이스트를 220 °C에서 10 min 동안 상압, 대기 환경에서 가열했을 때

의 XRD 선도이다. FCu@Cu 입자는 Cu, 포름산구리, CuxO의 혼합물

의 XRD 선도가 관찰되고, 이때 Cu는 입자의 핵, 포름산구리는 표면

에 각각 존재하며 산화구리는 포름산화가 되지 않은 표면에 일부 남

아있기 때문이다. Figure 4b에서 볼 수 있듯이 Cu 페이스트를 220 °C
에서 10 min간 가열했을 때 XRD 선도는 금속 Cu와 일치하여 Cu 페이

스트가 Cu로 완전히 전환되었음을 확인할 수 있다. 여기서 산화구리는 

최소 800 °C 이상에서 소결되나[23] 페이스트를 만들기 위해 사용한 

용매인 포름산이 FCu@Cu 입자에 있는 CuxO를 소결과정 중에 포름

산화가 진행되고 210 °C에서 모두 Cu로 전환될 수 있다.
Figure 5는 Cu 페이스트를 이용해 저온 소결한 구리판을 UTM을 

이용해 전단력을 측정한 결과이다. 2개의 구리판을 핫프레스를 이용

해 220 °C, 23 MPa에서 10 min간 접한한 시료는 264 MPa 전단력에

서 절단되었다. 이 값은 순수 구리와 같은 인장강도와 동일하며 개발

한 Cu 페이스트가 저온소결되면서 벌크 구리와 같은 물성을 갖는 것

을 의미한다.

Figure 3. Thermal changes of FCu@Cu and Cu paste. (a) DSC of 
FCu@Cu (1 µm (black, bottom) and 10 µm (red, top), (b) Cu sintering 
paste before heat treatment, (c) Cu paste after heat treatment at 220 
°C for 10 min.

Figure 4. XRD of Cu sintering paste (a) before heat treatment and(b) 
after heat treatment at 220 °C for 10 min.
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4. 결    론 

본 연구에서는 1~10 µm 크기의 Cu 마이크로입자의 표면에 CuxO 
나노섬유 성장과 포름산화를 통해 Cu 페이스트를 합성하고 기계적 물

성을 확인하였다. 상압, 대기 환경에서 Cu 마이크로입자의 크기, 산화 

온도, 산화 시간이 증가함에 따라 CuxO 나노섬유의 성장이 뚜렷해졌

다. 나노섬유의 성장 메커니즘으로는 400 °C 이상에서 Cu 마이크로입

자 표면에 구형의 CuxO 결정핵이 나노섬유로 성장하는 것을 확인했

다. CuxO 나노섬유를 포름산화하여 청록색의 FCu@Cu 입자를 합성하

고 포름산을 첨가하여 Cu 페이스트를 제조한다. Cu 페이스트는 220 
°C 이하에서 갈색의 Cu로 분해되면서 벌크 Cu와 동일한 기계적 물성

을 가지므로 저온에서의 효과적인 소결 및 구리소재의 제조에 활용될 

수 있을 것으로 기대된다.
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Figure 5. Shear test of bonding of two copper sheets using Cu 
sintering paste.


