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(57) Abstract: The invention relates to a method for producing a vapour, transported in a carrier gas, of a solid or liquid starting
substance, comprising the steps of: heating a vaporizer (8), having an inlet opening (7) and an outlet opening (9); feeding an input
gas stream, comprising a carrier gas, through the inlet opening (7) into the vaporizer (8); vaporizing the solid or liquid starting
substance within the vaporizer (8); transporting the vapour produced in this way together with the carrier gas as an output gas stream
through the outlet opening (9); determining a first value, assigned to the mass flow of the carrier gas in the input gas stream, by
means of a first sensor (2); determining a second value, influenced both by the mass flow or partial pressure of the carrier gas and by
the mass flow or partial pressure of the vapour in the output gas stream, by a second sensor (10); calculating the value corresponding
to the partial pressure of the vapour transported in the output gas stream by establishing a relationship between the values
determined by means of the two sensors (2, 10). The invention additionally relates to a device for vaporizing a liquid or solid starting
substance in a heatable vaporizer.

(57) Zusammenfassung:
[Fortsetzung auf der ndchsten Seite]
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Veroffentlicht:

—  ohne internationalen Recherchenbericht und erneut zu
veroffentlichen nach Erhalt des Berichts (Regel 48 Absatz
2 Buchstabe g)

Die Erfindung betritft ein Verfahren zum Erzeugen eines in einem Trégergas transportierten Dampfs eines festen oder fliissigen
Ausgangsstoffs umfassend die Schritte: Beheizen eines eine Eintrittséftnung (7) und eine Austrittséffnung (9) aufweisenden
Verdampfer (8); Einspeisen eines ein Trigergas aufweisenden FEingangsgasstroms durch die Eintrittsétfhung (7) in den
Verdampfer (8); Ver- dampfen des festen oder fliissigen Ausgangsstofts innerhalb des Verdampfers(8); Transportieren des so
erzeugten Dampfes zusammen mit dem Trégergas als Ausgangsgasstrom durch die Austrittsétfhung (9); Ermitteln eines dem
Massenfluss des Trégergases im Eingangsgasstrom zugeordneten ersten Wert mittels eines ersten Sensors (2); Ermitteln eines
sowohl vom Massentluss bezichungsweise Partialdruck des Trégergases als auch vom Massenfluss bezichungsweise Partialdruck
des Dampfes im Ausgangsgasstrom beeintlussten zweiten Wert mit einem zweiten Sensor (10); Berechnen eines dem Partialdruck
des im Ausgangsgasstrom transportierten Dampfes entsprechenden Wert durch In-Beziehung-Setzen der mittels der beiden
Sensoren (2, 10) ermittelten Werte. Die Ertindung betritft dariiber hinaus eine Vorrichtung zum Verdampfen eines fliissigen oder
festen Ausgangsstoffs in einem beheizbaren Verdampfer.
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Vorrichtung und Verfahren zum Bestimmen des Dampfdrucks eines in ei-

nem Trigergasstrom verdampften Ausgangsstoffes

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zum Erzeugen eines in einem Tragergas

transportierten Dampfes eines festen oder fliissigen Ausgangsstoffs.

Die Erfindung betrifft dartiber hinaus eine Vorrichtung zum Verdampfen eines
fliissigen oder festen Ausgangsstoffs in einem beheizbaren Verdampfer, in den
durch eine Eintrittséffnung ein Eingangsgasstrom eines Tragergases eintritt,
welches den Verdampfer durchstromt und zusammen mit dem durch Ver-
dampfen des Ausgangsstotfes erzeugten Dampf als Ausgangsgasstrom aus

dem Verdampfer durch eine Austrittséffnung austritt.

Ein Verfahren der zuvor beschriebenen Art beziehungsweise eine Vorrichtung
der zuvor beschriebenen Art wird von der US 7,238,389 beschrieben. Ein Tri-
gergasstrom durchstromt einen Aerosol-Erzeuger, mit dem ein pulverférmiger
Festkorper in Form von Schwebeteilchen in den Tragergasstrom gebracht wird.
Diese Aerosolteilchen werden mit dem Tragergasstrom in einen Verdampfer
transportiert. Der Verdampfer besteht aus einem Festkorperschaum, der auf
eine Verdampfungstemperatur aufgeheizt wird. Durch Oberflichenkontakt mit
dem Festkorperschaum werden die Schwebeteilchen innerhalb der Poren des
Festkorperschaums verdampft. Der so erzeugte Dampf wird vom Trigergas-
strom durch eine Austrittsoffnung aus dem Verdampfer heraus transportiert
und in eine Prozesskammer gebracht, in der sich ein Substrat befindet, auf wel-
chem der Dampf unter Ausbildung einer Schicht kondensiert. Hierzu wird der

Suszeptor gekiihlt.

Die US 4,769,292, die US 4,885,211 und die bereits zuvor zitierte US 7,238,389

geben geeignete organische Ausgangsstoffe an. Es handelt sich dabei um orga-
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nische, lichtemittierende Stoffe, mit denen in einem CVD-Reaktor OLEDs her-

gestellt werden konnen.

Einen Festkorperverdampfer beschreibt auch die DE 10 2006 026 576 Al. Dort
wird das Aerosol von einem Ultraschall-Erreger durch Aufwirbelung eines

Pulvers erzeugt.

Die DE 10 2007 062 977 A1l beschreibt ein Verfahren und eine Vorrichtung zur
Herstellung von Prozessgasen fiir eine Dampfphasenabscheidung, wobei fliis-

sige Komponenten in fliissiger Phase dosiert werden.

Die DE 689 20 847 T2 beschreibt ein Mikroanemometer zur Erfassung eines Gas-

flusses, welches individuelle Mikrobriickensensoren enthilt.

Die DE 692 00 451 T2 beschreibt eine Vorrichtung zum Verdampfen und Ein-
speisen einer Fliissigkeit mit einem Durchsatzsteuerventil und einem Verdamp-

fungsventil, die miteinander durch einen Kanal verbunden sind.

Die US 5,339,687 beschreibt einen Massenflussmesser mit einem Heizelement

und einem Temperatursensor, die in dem zu messenden Gasstrom liegen.

Die EP 0 370 311 beschreibt ein Verfahren und eine Vorrichtung zum Verdamp-
fen eines fliissigen Ausgangsstotfs, wobei ein Tragergas durch einen Verdamp-

fer geleitet wird. Der Tragergasstrom wird gemessen. Der mit Dampf gesittigte,
aus dem Verdampfer austretende Tragergasstrom wird mit einem zweiten Sen-

sor gemessen. Messwerte der beiden Sensoren werden in Beziehung gesetzt,

um daraus den Partialdruck des Dampfes im Ausgangsgasstrom zu ermitteln.

Die EP 2 034 047 A1 beschreibt einen Fliissigkeitsverdampfer, in dem ein mas-

senflusskontrollierter Trigergasstrom eingeleitet wird.
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Die US 5,288,325 beschreibt einen Verdampfer, bei dem ein massenflussgeregel-
ter Tragergasstrom in eine zu verdampfende Fliissigkeit eingebracht wird. Der
Massenfluss des Ausgangsstroms wird ebenfalls gemessen. Die beiden Mess-

werte werden in Beziehung zueinander gebracht.

Der Erfindung liegt die Aufgabe zu Grunde, eine Vorrichtung zum Verdamp-

fen eines Aerosols zu optimieren.

Zur Losung dieser Aufgabe wird die in den Anspriichen angegebene Erfindung
vorgeschlagen. Die erfindungsgemafse Vorrichtung besitzt einen in Stromrich-
tung vor der Eintrittséffnung angeordneten ersten Sensor zur Ermittlung eines
dem Massenfluss des in den Verdampfer eintretenden Tréagergases. Die Vor-
richtung besitzt dartiber hinaus einen in Stromrichtung nach der Austrittsoff-
nung angeordneten zweiten Sensor zur Ermittlung eines sowohl vom Massen-
fluss beziehungsweise vom Partialdruck des Tragergases als auch vom Massen-
fluss beziehungsweise Partialdruck des Dampfes im Ausgangsgasstrom abhin-
gigen Wert. Ferner ist eine Recheneinrichtung vorgesehen, die den Massen-
flusswert des Tragergases mit dem vom zweiten Sensor ermittelten Wert in Be-
ziehung setzt, um dadurch den Partialdruck des im Trédgergas transportierten
Dampfes zu berechnen und einen diesbeziiglichen Wert zu liefern. Bei dem er-
findungsgemafien Verfahren wird der Eingangsgasstrom eines Tragergases
durch eine Eintrittsoffnung in einen Aerosolerzeuger und dann zusammen mit
dem zu verdampfenden Ausgangsstotf als Schwebeteilchen in den Verdampfer
eingespeist. Der zu verdampfende, insbesondere organische Ausgangsstoff
kann aber auch im Verdampfer bevorratet sein. Der zu verdampfende Aus-
gangsstoff wird zusammen mit dem Tridgergas in den Verdampfer eingespeist.
Es ist ein Aerosol-Erzeuger vorgesehen, mit dem der Ausgangsstoff als Pulver
oder Tropfchen in den Tragergasstrom eingebracht wird. Der Tragergasstrom

durchstromt dann den Aerosol-Erzeuger, wird mit dem Ausgangsstoff als
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Schwebeteilchen beladen und transportiert letztere in den Verdampfer, wo der
feste oder fliissige Ausgangsstoff durch Beheizen des Verdampfers oder eines
im Verdampfer angeordneten Verdampfungskorpers verdampft. Der so erzeug-
te Dampf wird als Ausgangsgasstrom durch die Austrittsoffnung abtranspor-
tiert. Zur Ermittlung eines dem Massenfluss des Tragergasstromes zugeordne-
ten ersten Wertes ist als erster Sensor ein Eingangssensor vorgesehen. Bei die-
sem kann es sich um einen kalorimetrischen Massenflussmesser handeln. Ist ein
Aerosol-Erzeuger vorgesehen, so befindet sich der Eingangssensor in Strom-
richtung vor dem Aerosol-Erzeuger. Stromabwdérts der Austrittséffnung ist als
zweiter Sensor ein Ausgangssensor vorgesehen, mit dem ein dem Ausgangs-
gasstrom zugeordneter Ausgangswert ermittelt wird. Der Ausgangssensor
kann ein kalorimetrischer Sensor sein, bevorzugt handelt es sich um ein Pirani-
Vakuummeter. Mit dem ein vom Totaldruck abhidngiger Wert gemessen wer-
den kann. Da der Trigergasstrom unverdndert, ohne Zuleitung eines weiteren
Gasstromes oder Ableiten eines Teiles des Trigergasstromes vom Eingangssen-
sor zum Ausgangssensor stromt, umfasst der vom Ausgangssensor gemessene
Messwert Beitrdage sowohl des Tragergasmassenflusses als auch des Massen-
flusses des im Verdampfer erzeugten Dampfes. Da der Massenfluss des Trager-
gases bekannt ist, kann er verwendet werden, um durch In-Beziehung-Setzen
des Eingangsmassenflusswertes und des Ausgangswertes eine Korrektur des
Ausgangswertes vorzunehmen. Hierzu wird erfindungsgemafs eine Rechenein-
richtung verwendet. Wird mit dem Ausgangssensor ein Massenfluss gemessen,
so erfolgt die Korrektur lediglich dadurch, dass der vom Eingangssensor ermit-
telte Eingangsmassenflusswert vom Ausgangsmassenflusswert abgezogen
wird. Mit einem als Ausgangssensor verwendeten Pirani-Vakuummeter wird
die Warmeabgabe eines beheizten Messdrahtes bestimmt. Die Funktionsweise
und den Aufbau eines derartigen Pirani-Vakuummeters beschreibt die

US 7,322,248 B1. Bei der Verwendung eines derartigen Pirani-Vakuummeters
tragt zum einen das Tragergas und zum anderen der vom Tragergas transpor-

tierte Dampf zur Warmeabgabe bei. Da der Massenfluss des Trigergases als
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Eingangsmassenflusswert bekannt ist, kann der Beitrag des Trigergases zur
Gesamtwidrmeabgabe des Messdrahtes rechnerisch kompensiert werden. Hier-
zu kann beispielsweise auf in Vorversuchen ermittelte Daten zurtickgegriffen
werden, die als Tabelle oder als funktioneller Zusammenhang in der Rechen-
einrichtung abgespeichert sind. Als Folge dessen kann von der ermittelten Ge-
samtwdrmeabgabe des Messdrahtes des Pirani-Vakuummeters der Beitrag des
Dampfes zur Warmeabgabe berechnet werden. Aus diesem Wert kann dann als
Ausgangswert der Partialdruck des Dampfes im Ausgangsgasstrom ermittelt
werden. Bei der Berechnung kann ferner der Messwert eines Drucksensors mit-
berticksichtigt werden, mit dem der Totaldruck im Gesamtsystem gemessen
wird. Ein derartiger Drucksensor ist tiblicherweise Bestandteil eines Druckreg-
lers, der mit einer Vakuumpumpe zusammen wirkt, um den Totaldruck in der
Prozesskammer beziehungsweise in dem der Prozesskammer vorgeordneten
Verdampfer auf einem bestimmten Wert zu halten. Das Pirani-Vakuummeter
kann in der selben Weise betrieben werden, wie es die US 7,322,248 B1 be-
schreibt. Die elektrische Schaltung beinhaltet zwei parallele Briicken, deren
Knoten von den beiden Eingdngen eines Komparators oder Operationsverstar-
kers abgegriffen werden. Uber die Briickenschaltung wird die Heizwendel des
Pirani-Vakuummeters mit Leistung versorgt, die vom Ausgang des Kompara-
tors beziehungsweise Operationsverstirkers abgegeben wird. Hierdurch wird
die Heizwendel des Pirani-Vakuummeters auf einer konstanten Temperatur
gehalten, die grofier als 400° Cist. Da die Temperatur in einem eindeutigen
Verhiltnis zum Widerstand der Heizwendel steht, kann die zu Folge der Wir-
meabgabe erhohte Heizleistung direkt am Ausgang des Operationsverstirkers

abgegriffen werden.

Die Erfindung betrifft dariiber hinaus eine Vorrichtung und ein Verfahren zum
Abscheiden eines organischen Ausgangsstotfes als Schicht auf einem Substrat,
wobei der organische Ausgangsstoff in Form von Schwebeteilchen in einen

Tragergasstrom gebracht wird, das so erzeugte Aerosol als Massenfluss des or-
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ganischen Materials einem Verdampfer zugeleitet wird, in welchen die Schwe-
beteilchen durch Warmezufuhr verdampft werden, der so erzeugte Dampf vom
Tragergasstrom in eine Prozesskammer gebracht wird, wo er auf der Oberfla-
che eines Substrates die Schicht bildend kondensiert. Wesentlich ist dabei, dass
der Partialdruck des Dampfes vor dem Eintritt in die Prozesskammer mit dem
zuvor beschriebenen Verfahren unter Verwendung eines Eingangssensors und
eines Ausgangssensors ermittelt wird. Die Vorrichtung kann geeignete Mittel
besitzen, um die Erzeugungsrate des Dampfs zu beeinflussen. Zur Regelung
dieser Beeinflussungsmittel kann der ermittelte Partialdruck des Dampfes ver-

wendet werden.

In einer Variante der Erfindung, bei der auch der zweite Sensor ein kalorimetri-
scher Massenflussmesser ist, ist vorgesehen, dass dieser kalorimetrische Massen-
flussmesser ein Hochtemperaturmassenflussmesser ist. Der Massenflussmesser
besitzt wie beim Stand der Technik (US 3,680,377 oder DE 11 2005 002 773 T5)
zwei voneinander beabstandete Heizelemente. Jedes der beiden Heizelemente
wird mittels eines elektrischen Heizstroms beheizt. Hierdurch wird die Tempera-
tur des an ihnen vorbeistromenden Gases erhoht. Der an den Heizelementen an-
liegenden Spannung beziehungsweise aus dem durch die Heizelemente hin-
durchfliefenden Strom kann eine Auswerteschaltung den Massenfluss des durch
den Hohlraum, beispielsweise durch ein Rohr, flielenden Gases ermitteln. Bei
dem erfindungsgemafs verwendeten Hochtemperaturmassenflussmesser sind
zwei Heizelemente vorgesehen, die jeweils von einem Filament ausgebildet sind.
Diese beiden Filamente ragen frei in den vom Gas durchstromten Hohlraum,
beispielsweise ein Rohr. Die beiden Filamente verlaufen im Wesentlichen de-
ckungsgleich in im Wesentlichen quer zur Stromungsrichtung sich erstreckenden
Ebenen. Bei den Filamenten kann es sich um Wolframdrihte handeln, die in der
Art einer Glithwendel einer Glithlampe zu einer Helix geformt sind. Der Ab-
stand der beiden gedachten Ebenen, in der sich jeweils eines der beiden Filamen-

te erstreckt, ist geringer als eine charakteristische oder die gesamte Liange des
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Filamentes. Die charakteristische Linge kann dabei ein Durchmesser einer vom
Filament begrenzten Fldche oder der Abstand zweier gedachter Punkte des Fila-
mentes sein. Der Abstand ist derart gering, dass die Temperaturerhhung, die
dem Gas lokal am ersten Filament zugefiihrt wird, auch noch am zweiten Fila-

ment wirksam ist.

Die Erfindung betrifft dariiber hinaus auch einen derartigen Hochtemperatur-
massenflussmesser als solchen, bei dem jedes der beiden Heizelemente jeweils
von einem frei in den Hohlraum ragenden Filament gebildet ist. Die beiden Fi-
lamente erstrecken sich jeweils in einer gedachten Ebene. Die beiden virtuellen
Ebenen verlaufen im Wesentlichen quer zur Stromungsrichtung des Gases. Die
beiden Ebenen verlaufen parallel zueinander. In Stromungsrichtung liegen die
Filamente deckungsgleich hintereinander jeweils in einer der Ebenen. Der
Durchmesser des Filamentes liegt vorzugsweise bei maximal 5 um. Im Betriebs-
zustand kann das Filament auf eine Temperatur von etwa 400° C aufgeheizt
werden. Die Wandung des Hohlraums, also des Rohres in welches die beiden
Filamente hineinragen, kann geheizt werden. Sie wird auf eine Temperatur ge-
heizt, die im Wesentlichen der Temperatur des Filamentes entspricht. Sie kann
auch etwas geringer, beispielsweise 10° C geringer sein. Die Temperatur des
Filamentes wird so eingestellt, dass sich die Gase, die durch den Hohlraum,
also insbesondere das Rohr, hindurchstromen, nicht durch Kontakt am heifien
Filament zerlegen. In einer bevorzugten Ausgestaltung wirkt der Hochtempera-
turmassenflussmesser mit einer elektronischen Briickenschaltung zusammen.
Es kann sich dabei um eine Gleichstrombriicke oder um eine Wechselstrombrtii-
cke handeln. Die Wechselstrombriicke wird dabei bevorzugt, weil mit ihr Drift-
effekte kompensiert werden konnen. Bevorzugt besitzt der Hochtemperatur-
massenflussmesser zwei Wolfram-Filamente. Diese Filamente sind in der Brii-
ckenschaltung mit Widerstdnden parallel geschaltet. Der am stromaufwdértslie-
genden Filament vorbeistromende Gasstrom kiihlt das stromaufwiértsliegende

Filament ab. Dies geht mit einem Absinken des Widerstandes des stromauf-
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wirtsliegenden Filamentes einher. Das am stromaufwirtsliegenden Filament
vorbeistromende Gas wiederum wird aufgeheizt und gibt sein Warme teilweise
an das stromabwdirtsliegende Filament ab, so dass Letzteres sich aufwarmt, mit
der Folge, dass der Widerstand des stromabwirtsliegenden Filamentes ansteigt.
Dieser Warmetransport kann durch Vergleich der durch die beiden Filamente
flieSenden Strome beziehungsweise der beiden an den Filamenten anliegenden
Spannungen ermittelt werden. Ist beispielsweise die Briickenschaltung bei
nichtstromenden Gas im Gleichgewicht, so wird sie bei einer Gasstromung aus
dem Gleichgewicht gebracht. Es bildet sich eine Briickenspannung, die im We-
sentlichen proportional zum Massenfluss durch den Hohlraum beziehungswei-

se das Rohr ist.

Die Erfindung wird nachfolgend anhand beigeftigter Zeichnungen erldutert.

Es zeigen:

Fig.1 Ein Blockschaltbild einer Vorrichtung zum Abscheiden eines organi-

schen Ausgangsstoffs als Schicht auf einem Substrat;

Fig.2 in perspektivischer Darstellung ein aus dem Stand der Technik her be-

kannter Pirani-Sensor;

Fig.3 ein weiteres Ausfithrungsbeispiel in einer Darstellung gemafs Figur 1;

Fig.4 eine perspektivische Darstellung eines Hochtemperaturmassenfluss-

messers, der in die Dampfleitung 12 eingesetzt ist;

Fig.5 eine Gleichstrombriickenschaltung zum Ermitteln des Massenflusses

des Gases durch die Dampfleitung 12;
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Fig. 6 schematisch den Temperaturverlauf durch ein an einem Filament vor-

beistrémenden Gases in Stromrichtung,

Fig.7 schematisch den Temperaturverlauf des an zwei hintereinanderliegen-

den Filamenten vorbeistromenden Gases in Stromungsrichtung und

Fig.8 eine Wechselstrombriickenschaltung zum Ermitteln des Massenflusses

des Gases durch einen Hohlraum, insbesondere die Dampfleitung 12.

Aus einer nicht dargestellten Gasquelle wird mit nicht dargestellten Ventilen

ein Tragergas, bei dem es sich um Wasserstoff, Stickstoff oder um ein Edelgas

handeln kann, in eine Trigergasleitung 1 eingespeist. In der Trigergasleitung 1
befindet sich ein Massenflussmesser 2, der nach einem kalorimetrischen Mess-
prinzip arbeitet und der einen Eingangsmassenflusswert S1 an eine Rechenein-
richtung 20 liefert, die dem Massenfluss des augenblicklich durch den Massen-
flussmesser 2 stromenden Tragergases entspricht. Mit einer Trigergasleitung 3
wird das so hinsichtlich seines Massenflusses bekannte Tragergas einem Aero-

sol-Erzeuger 4 zugeleitet.

Der Aerosol-Erzeuger 4 kann ein Biirstenrad aufweisen, mit dem von einem zu
einem Festkorper gepressten Pulver Pulverteilchen abgerieben werden, die in
den Tréagergasstrom gebracht werden, der die Pulverteilchen als Schwebeteil-
chen weiter transportiert, wie er beispielsweise von der US 5,820,678 beschrie-
ben wird. Als Aerosol-Erzeuger 4 kann aber auch ein Schneckenférderer ver-
wendet werden, wie er beispielsweise von der US 7,501,152 B2 beschrieben
wird. Verwendbar ist ebenfalls ein Aerosol-Erzeuger gemafs DE 10 2006 026 576
Al, mit dem ein in einem Vorratsbehilter 5 bevorratetes Pulver aufgewirbelt

wird.
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Wesentlich ist, dass der Aerosol-Erzeuger von dem Tragergas durchstromt
wird. Durch eine Aerosolleitung 6 werden die Schwebeteilchen durch eine Ein-

trittséffnung 7 in einen Verdampfer 8 gebracht.

Im Verdampfer 8 kann sich ein Festkorperschaum befinden, wie er beispiels-
weise in der US 2009/0039175 A1l beschrieben wird. Dieser Festkorperschaum
wird auf geeignete Weise auf eine Verdampfungstemperatur aufgeheizt, so
dass die in Kontakt mit der Oberfldache des Verdampfungskorper tretenden
Schwebeteilchen verdampfen. Es ist aber auch moglich, dass die Schwebeteil-
chen durch kontaktlose Erwdrmung aufgeheizt werden. Bevorzugt treten die
Schwebeteilchen jedoch in die gewundenen Porenhohlungen des Festkorper-
schaums ein, um dort durch Oberflichenkontakt mit den vom offenporigen

Schaumkorper ausgebildeten Stegen Warme aufzunehmen.

Bevorzugt wird ein derartiger Verdampfer 8 verwendet, bei dem die Warme-
tibertragungsflachen des Verdampfungskorpers schnell aufgeheizt bezie-
hungsweise abgekiihlt werden kénnen, um so durch eine kurzfristige Tempera-

turdnderung die Verdampfungsrate zu beeinflussen.

Der Partialdruck des durch die Austrittsoffnung 9 aus der Verdampfungskam-
mer 8 austretenden Dampfes im Ausgangsgasstrom hingt von der Verdamp-
fungsrate ab. Der aus der Austrittsoffnung 9 austretenden Ausgangsgasstrom
wird durch eine Dampfleitung, die von einer Heizung 13 beheizbar ist, einem

CVD-Reaktor zugefiihrt.

Das Reaktorgehduse 14 des CVD-Reaktors ist gasdicht und beinhaltet ein Gas-
einlassorgan 15 in Form eines Duschkopfs. Die vertikal nach unten weisende
Gasaustrittsflache des Gaseinlassorgans 15 weist eine Vielzahl von siebartig

angeordneten Gasaustrittséffnungen auf, durch welche der Ausgangsgasstrom
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in eine unterhalb des Gaseinlassorgans 15 angeordnete Prozesskammer 16 ein-

gebracht wird.

Der Boden der Prozesskammer 16 wird von einem Suszeptor 18 gebildet, der
gekiihlt ist und auf dem ein Substrat 17 liegt. Mittels einer Vakuumpumpe 19
kann innerhalb der Prozesskammer 16 und innerhalb der Verdampfungskam-
mer des Verdampfers 8 der Totaldruck eingestellt werden. Er kann in einem
Druckbereich von 0,1 bis 100 mbar geregelt werden. Hierzu ist ein Drucksen-

sor 24 vorgesehen.

Bevorzugt wird in der Prozesskammer ein Glassubstrat mit einer lichtemittie-
renden Schicht aus einem organischen Material beschichtet. Auf das Substrat
werden Schichtfolgen abgeschieden, wie sie in den US 7,238,389, US 4,769,292
oder US 4,885,211 beschrieben werden. Zur Abscheidung derartiger OLEDs
werden bei Raumtemperatur beziehungsweise bis 300 oder 400° C feste organi-
sche Ausgangsstoffe verwendet. Diese werden in der Verdampfungskammer 8

bei Temperaturen zwischen 300 und 400 ° C verdamptt.

In einem ersten Ausfithrungsbeispiel (Figur 1 und Figur 2) steckt in einer Hoh-
lung 11 der Dampfleitung 12, die von einem Blindflansch ausgebildet sein kann,
als Ausgangssensor ein Pirani-Sensor 10, der ein Sensorsignal S2 liefert. Dieses

Sensorsignal 52 wird ebenfalls der Recheneinrichtung 20 zugeleitet.

In einem zweiten Ausfiihrungsbeispiel (Figur 3 bis Figur 7) steckt in der
Dampfleitung 12 der Sensorabschnitt eines Hochtemperaturmassenflussmes-
sers 26. Mit dem Hochtemperaturmassenflussmesser 26 kann der Massenfluss
durch die Dampfleitung 12 bestimmt werden. Dieses Sensorsignal wird eben-

falls der Recheneinrichtung 20 zugeleitet.
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Der Ausgangssensor 10 liefert ein Sensorsignal S2, welches ein Wert fiir die
Wirmeabgabe eines Messdrahtes ist, der auf mehr als 400° C beheizt wird. Die
Warmeabgabe hingt vom Totaldruck des Gases innerhalb der Hohlung 11 be-
ziehungsweise der Dampfleitung 12 ab. Der Totaldruck wird tiber die Vaku-
umpumpe 19 geregelt und ist somit bekannt. Bekannt ist ferner der Massenfluss
des Tragergases durch die Dampfleitung, da dieser dem Massenfluss durch den
Massenflussmesser 2 entspricht. Es ist deshalb moglich, von der Gesamtwar-
meabgabe der Wendel 21 im Pirani-Sensor 10 an das Gas, den Beitrag des Tra-
gergases abzuziehen. Als Ergebnis verbleibt der Beitrag zur Warmeabgabe vom
im Tragergas transportierten Dampf. Aus diesem Wert kann dann der Partial-
druck des Dampfs im Ausgangsgasstrom also in der Dampfleitung 12 berech-

net werden.

Die Verwendung eines Pirani-Sensors um den Dampfdruck des Dampfes des
verdampften organischen Ausgangsstoffes zu bestimmen ist besonders vorteil-
haft, wenn schnell temperierbare Verdampfungskorper verwendet werden, da

die Reaktionszeiten eines derartigen Ausgangssensors sehr klein sind.

Die Figur 2 zeigt ein Beispiel eines Sensorkopfes eines Pirani-Sensors wie er in
der US 7,322,248 B1 beschrieben wird. Der Sensorkopf besitzt eine etwa entlang
der Kanten eines Rechtecks oder eines Trapez aufgehingte, in der Zeichnung
nicht dargestellte, Wendel 21 aus Wolfram, die auf Temperaturen tiber 400° C
beheizt wird. Die Wendel 21 wird von zwei an zwei benachbarten Rechteckkan-
ten angreifenden Tragarmen 22 in Position gehalten. Bei der Auswerteschaltung
kann es sich um eine doppelte Briickenschaltung handeln, wie sie in der zuvor
beschriebenen Druckschrift beschrieben ist. Die Betriebstemperatur der Wen-
del 21 ist etwa 50° C hoher als die Verdampfungstemperatur beziehungsweise
die Temperatur innerhalb der Dampfleitung 12. Die Anschlusskontakte 23 kon-
nen aus Constantan gefertigt sein. Uber den Widerstand, der sich aus dem Quo-

tienten der durch die Wendel 21 hindurchgehenden Stroms und der an der
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Wendel 21 anliegenden Spannung berechenbar ist, kann die Temperatur ermit-
telt werden. Uber die Leistung, die aus dem Produkt von Strom und Spannung

ermittelbar ist, kann der Wiarmeabfluss berechnet werden.

Bei dem in den Figuren 3 bis 5 dargestellten Ausfiihrungsbeispiel wird als

zweiter Sensor ein Hochtemperaturmassenflussmesser 26 verwendet.

Ein derartiger Massenflussmesser ist ebenfalls Gegenstand der Erfindung. Der
Massenflussmesser besitzt einen Sockel, der in eine C)ffnung der Dampflei-
tung 12 hineingeschraubt ist. Die Dampfleitung 12 bildet einen von einem Gas
durchstromten Hohlraum. Dieser Hohlraum besitzt eine Eintrittsoffnung 12’
und eine Austrittsoffnung 12”. Die durch die Lage der Eintrittséffnung 12" und
die Lager der Austrittséffnung 12" definierte Stromrichtung wird von zwei ge-
dachten Ebenen im Wesentlichen quer zur Stromrichtung gekreuzt. In jeder der
beiden gedachten Ebenen liegt jeweils ein Filament 27, 28 aus einem Wolfram-
draht. Der Draht ist gewendelt. Es kann sich um eine Doppelwendel handeln,
wie sie von herkommlichen Gliihwendeln bei Glithlampen bekannt sind. Jedes
der beiden Filamente 27, 28 besitzt eine U-Form. Die beiden parallel zueinander
verlaufenden Filamente 27, 28 werden von Tragern 29 gehalten. Die Enden der
aus Wolfram bestehenden Filamente 27, 28 sind mit Anschlusskontakten 23 aus

Constantan verbunden.

In Stromrichtung liegen die beiden Filamente 27, 28 im Wesentlichen de-
ckungsgleich hintereinander. Die beiden Filamente 27, 28 besitzen einen im We-
sentlichen konstanten Abstand voneinander. Der Abstand der beiden Filamen-
te 27, 28 ist wesentlich geringer als die Lange jedes der beiden Filamente 27, 28
und auch wesentlich geringer als ein charakteristischer Durchmesser einer Fla-

che, die von einem der Filamente 27, 28 umrahmt oder teilumrahmt wird.
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Die Figur 3 beschreibt schematisch den Aufbau einer Vorrichtung zum Ab-
scheiden eines organischen Ausgangsstoffs als Schicht auf ein Substrat. Hin-
sichtlich der Ausgestaltung und der Anordnung des Aerosol-Erzeugers 4, des
Massenflussmesser 2, des Verdampfers 8, des CVD-Reaktorgehduses 14 und
des Drucksensors 24 beziehungsweise der Vakuumpumpe 19 wird auf die Er-

lauterung der Figur 1 Bezug genommen.

Anders als bei dem in der Figur 1 dargestellten Ausfiihrungsbeispiel befindet
sich hier in der Dampfleitung 12 ein Hochtemperaturmassenflussmesser 26, wie
er zuvor beschrieben worden ist. Der Massenflussmesser besitzt zwei Filamen-
te 27, 28, die sich in Stromrichtung hintereinander in der Dampfleitung 12 be-
finden. Anders als beim Stand der Technik ist hier kein Bypass erforderlich,
durch den ein zu messender Gasfluss abgezweigt wird. Die beiden Filamen-

te 27, 28 sind mit der Recheneinrichtung 20 verbunden, in der auch eine Aus-
werteeinrichtung integriert ist, mit der die an den beiden Filamenten 27, 28 an-
liegende Spannung beziehungsweise die durch die beiden Filamente 27, 28 flie-

ende Strome messbar sind.

Die Auswerteschaltung kann als Briickenschaltung ausgebildet sein, wie sie die
Figur 5 darstellt. Die Filamente kénnen eine Dicke besitzen, die kleiner oder
gleich 5 um betrégt. Die Filamente konnen bei Temperaturen tiber 400° C bezie-
hungsweise unter 650° C betrieben werden. Mit einer derartigen Anordnung
konnen tiber eine Gleichstrombriicke Driicke von 0,001 bis 0,5 mbar gemessen
werden. Bevorzugt werden Druckditferenzen in einem Bereich zwischen 0,001

und 0,1 mbar bestimmt.

Die Figur 6 zeigt den Temperaturverlauf im Bereich eines einzigen Filamen-
tes 27, 28 in Stromungsrichtung f. Die Kurve s zeigt den Temperaturverlauf

wenn die Stromung V gleich Null ist. Bei einer Gasstromung V durch die
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Damptfleitung 12 verschiebt sich die Temperaturkurve in Strémungsrichtung,.

Sie ist mit d dargestellt.

Die Figur 7 zeigt dieselben Verhiltnisse. Jetzt sind jedoch zwei dichtbenachbar-
te Filamente in Stromrichtung f hintereinander angeordnet. Die Kurven di und
d> geben die Temperaturprofile jeweils eines beheizten Filamentes 27, 28 wie-
der, wenn kein zweites Filament in der Ndhe angeordnet wire. Die mit s be-
zeichnete Kurve gibt die Temperaturverteilung wieder, die sich dann ergibt,
wenn zwei beheizte Filamente 27, 28 hintereinander angeordnet sind und durch
den Stromungskanal 12 ein Gasstrom V stromt. Es ist ersichtlich, dass die Tem-
peratur des stromabwadrtigen Filamentes 28 geringfiigig grofser ist, als die Tem-
peratur des stromaufwértigen Filamentes 27 (angedeutet mit o in Figur 7). Mit
der in Figur 5 dargestellten Briickenschaltung kann ein Wert gewonnen wer-

den, der den Massenfluss durch den Stromungskanal 12 reprasentiert.

Der Massenflussmesser 2 liefert den Massenfluss des Tragergases. Aus der Dif-
ferenz der vom Massenflussmesser 10 und vom Massenflussmesser 2 ermittel-
ten Massenfliisse kann der Massenfluss des verdampften organischen Materials

ermittelt werden.

Die Figur 8 zeigt eine Briickenschaltung, bei der anders als bei der in Figur 5
dargestellten Briickenschaltung kein Gleichstrom sondern ein Wechselstrom
durch die Filamente 27, 28 fliefst. Die Filamente sind auch hier als Widerstin-
de R1 beziehungsweise R2im Schaltbild angegeben. Zu den beiden Widerstin-
den der Filamente R1 und Rz sind Widerstinde in der Grofsenordnung von etwa
10 Q Rs und Ry als Briicke parallel geschaltet. Die Knotenpunkte beider Wider-
stinde sind mit den Eingdngen eines Operationsverstirkers verbunden. Der
Strom, der durch das stromaufwaértsliegende Filament mit dem Widerstand Ry
tliefit, erwdrmt das stromaufwaértsliegende Filament. Der Strom, der durch das

stromabwartsliegende Filament mit dem Widerstand Rz stromt, erwadrmt das
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stromabwirtsliegende Filament. Es stellt sich jeweils ein zur entsprechender
Temperatur gehorender Widerstand ein. Die Briickenschaltung kann so abge-
glichen werden, dass bei nichtstromenden Gas die Briicke im Gleichgewicht ist,
also die Briickenspannung Null betragt. Ein durch das Rohr hindurchstréomen-
der Gasstrom transportiert Warme vom stromaufwiértsliegenden Filament zum
stromabwirtsliegenden Filament, mit der Folge, dass beide Filamente unter-
schiedlich stark abgekiihlt werden. Der sich dabei ergebende Unterschied im
Widerstand fiihrt zu einer Briickenspannung, die proportional zum Massen-

transport durch das Rohr ist.

Mit der sehr hohen Empfindlichkeit der Wechselstrombriicke kénnen Ande-
rungen von 0,5 ppm in der Briickenimpedanz gemessen werden. Die Briicken-
spannungen liegen hier typischerweise bei Werten von etwa 6 mV. Das Wech-
selspannungssignal wird tiber einen Tiefpass in ein Gleichspannungsausgangs-
signal umgewandelt. Durch die Verwendung einer Wechselspannungsbriicke
werden nicht nur Drifteffekte sondern auch Fehler, die durch das Rauschen

entstehen, kompensiert.

Alle offenbarten Merkmale sind (fiir sich) erfindungswesentlich. In die Offen-
barung der Anmeldung wird hiermit auch der Offenbarungsinhalt der zugeho-
rigen/beigefiigten Prioritdtsunterlagen (Abschrift der Voranmeldung) vollin-
haltlich mit einbezogen, auch zu dem Zweck, Merkmale dieser Unterlagen in
Anspriiche vorliegender Anmeldung mit aufzunehmen. Die Unteranspriiche
charakterisieren in ihrer fakultativ nebengeordneten Fassung eigenstdndige
erfinderische Weiterbildung des Standes der Technik, insbesondere um auf Ba-

sis dieser Anspriiche Teilanmeldungen vorzunehmen.
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26

27
28
29
S1
S2

d1
dz

Rq
R>
Rs

Bezugszeichenliste
1 Tragergasleitung
2 Massenflussmesser
3 Tragergasleitung
4 Aerosol-Erzeuger
5 Vorratsbehilter
6 Aerosolleitung
7 Eintrittsoftnung
8 Verdampfer
9 Austrittsoffnung
10 Pirani-Sensor
11 Blindflansch/Hohlung
12 Damptfleitung
12 Eintrittsoftnung
127 Austrittsoffnung
13 Heizung
14 CVD-Reaktorgehiduse
15 Gaseinlassorgan (shower head)
16 Prozesskammer
17 Substrat
18 Suszeptor
19 Vakuumpumpe
20 Recheneinrichtung
21 Wendel
22 Tragarme
23 Anschlusskontakte
24 Drucksensor

PCT/EP2012/063539

Hochtemperaturmassenfluss-
messer

Filament

Filament

Trager
Eingangsmassenflusswerte
Sensorsignal

Gasstromung
Stromungsrichtung
Temperaturprofil
Temperaturprofil
Stromungsrichtung
Widerstand

Widerstand

Widerstand

Widerstand
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ANSPRUCHE

Verfahren zum Erzeugen eines in einem Tradgergas transportierten
Damptfs eines festen oder fliissigen Ausgangsstoffs umfassend die Schritte:
Einspeisen eines Tragergasstroms durch eine Trigergasleistung (3) in ei-
nen Aerosolerzeuger (6);

Erzeugen eines Aerosols im Aerosolerzeuger (6);

Transportieren des Aerosols mittels des Tragergasstroms in einen Ver-
dampfer;

Beheizen des Verdamptfers (8);

Verdampfen des festen oder fliissigen Ausgangsstoffs innerhalb des Ver-
dampfers (8);

Transportieren des so erzeugten Dampfes zusammen mit dem Tragergas
als Ausgangsgasstrom durch die Austrittséffnung (9);

Ermitteln eines dem Massenfluss des Tragergases in der Tragergaslei-
tung (3) zugeordneten ersten Wert mittels eines ersten Sensors (2);
Ermitteln eines sowohl vom Massenfluss beziehungsweise Partialdruck
des Tragergases als auch vom Massenfluss beziehungsweise Partialdruck
des Dampfes im Ausgangsgasstrom beeinflussten zweiten Wert mit einem
zweiten Sensor (10);

Berechnen eines dem Partialdruck des im Ausgangsgasstrom transportier-
ten Dampfes entsprechenden Wert durch In-Beziehung-Setzen der mittels

der beiden Sensoren (2, 10) ermittelten Werte.

Verfahren gemifS Anspruch 1 oder insbesondere danach, dadurch ge-
kennzeichnet, dass als zweiter Sensor (10) ein Pirani-Vakuummeter
und/oder als erster Sensor (2) ein kalorimetrischer Massenflussmesser

verwendet wird.
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Verfahren gemifS einem oder mehreren der vorhergehenden Anspriiche
oder insbesondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass zur Ermittlung
des Partialdrucks des Dampfs von dem vom zweiten Sensor (10) geliefer-
ten Wert beziehungsweise von einem aus diesem Wert abgeleiteten Wert
ein Korrekturwert abgezogen wird, der aus dem vom ersten Sensor (2)
ermittelten Wert gewonnen wird, zu dessen Ermittlung insbesondere in

Vorversuchen ermittelte Daten verwendet werden.

Verfahren gemifS einem oder mehreren der vorhergehenden Anspriiche
oder insbesondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass das Aerosol ein

Festkorperaerosol ist.

Vorrichtung zum Verdampfen eines fliissigen oder festen Ausgangsstoffs
in einem beheizbaren Verdampfer (8), in den durch eine Eintrittsoft-
nung (7) ein Eingangsgasstrom eines Tragergases eintritt, welches den
Verdampfer (8) durchstromt und zusammen mit einem durch Verdamp-
fen des Ausgangsstoffes erzeugten Dampf als Ausgangsgasstrom aus dem
Verdampfer (8) durch eine Austrittsoffnung (9) austritt, mit einem in
Stromrichtung vor der Eintrittséffnung (7) angeordneten ersten Sensor (2)
zur Ermittlung eines dem Massenfluss des Eingangsgasstromes zugeord-
neten ersten Wertes, einen in Stromrichtung nach der Austrittsoffnung (9)
angeordneten zweiten Sensor (10) zur Ermittlung eines sowohl vom Mas-
senfluss beziehungsweise Partialdruck des Trigergases als auch vom
Massenfluss beziehungsweise Partialdruck des Dampfes abhidngigen
zweiten Wert, und eine Recheneinrichtung (20), die durch In-Beziehung-
Setzen der beiden Werte einen dem Partialdruck des im Ausgangsgas-
strom transportierten Dampfes entsprechenden Wert liefert, gekennzeich-
net durch einen in Stromungsrichtung der Eintrittsoffnung (2) nachgeord-

neten und dem Verdampfer (8) vorgeordneten Aerosol-Erzeuger (4), der
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vom Trédgergasstrom durchstromt wird.

Vorrichtung geméfs Anspruch 5 oder insbesondere danach, dadurch ge-
kennzeichnet, dass der Eingangssensor (2) und/oder der Ausgangssen-
sor (10) ein kalorimetrischer Sensor ist, wobei insbesondere der Ausgangs-
sensor (10) ein Pirani-Vakuummeter und der Eingangssensor (2) ein Mas-

senflussmesser ist.

Vorrichtung geméfs einem oder mehreren der Anspriiche 5 oder 6 oder
insbesondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass der Aerosol-
Erzeuger (4) einen Festkorper pulverisiert und die Pulverteilchen in den

Tragergasstrom bringt.

Vorrichtung geméfs einem oder mehreren der Anspriiche 5 bis 7 oder insbe-
sondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass der Ausgangssensor (10) ein
Hochtemperaturmassenflussmesser ist, der zwei jeweils von einem elektri-
schen Strom beheizbare Heizelemente aufweist, wobei jedes der beiden
Heizelemente jeweils von einem frei in eine der Austrittséffnungen (9) in
Stromungsrichtung nachgeordneten Dampfleitung (12) ragenden Fila-

ment (27, 28) gebildet ist, wobei die Filamente (27, 28) in gedachten, im We-

sentlichen quer zur Stromungsrichtung sich erstreckenden Ebenen liegen.

Vorrichtung geméfs einem oder mehreren der Anspriiche 5 bis 8 oder insbe-
sondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass die beiden Filamen-

te (27, 28) derart in den gedachten parallelen zueinanderverlaufenden Ebe-
nen liegen, dass sie in Stromungsrichtung im Wesentlichen deckungsgleich

hintereinander liegen.

Vorrichtung geméfs einem oder mehreren der Anspriiche 5 bis 9 oder ins-

besondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass die Lange der Filamen-
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te (27, 28) wesentlich grofier ist als der im Wesentlichen konstante Ab-

stand der beiden Filamente (27, 28) voneinander.

Vorrichtung gemdfs einem oder mehreren der Anspriiche 5 bis 10 oder
insbesondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass die Filamente (27, 28)
von einem wendelgangférmigen Draht ausgebildet sind und/oder dass
die Filamente (27, 28) jeweils zumindest bereichsweise die Form eines U

aufweisen.

Hochtemperaturmassenflussmesser, mit einem Hohlraum (12), welcher
von einem Gas in einer Stromungsrichtung durchstréombar ist, mit zwei in
Stromungsrichtung voneinander beabstandeten Heizelementen (27, 28),
die jeweils mittels eines elektrischen Heizstroms beheizbar sind, um die
Temperatur des an ihnen vorbeistromenden Gases zu erhohen, und mit
einer elektronischen Auswerteschaltung (20), um aus den Werten der am
jeweiligen Heizelement (27, 28) anliegenden Spannung beziehungsweise
des durch das jeweilige Heizelement (27, 28) flieSenden Stroms einen
Massenfluss des durch den Hohlraum (12) stromenden Gases zu ermit-
teln, dadurch gekennzeichnet, dass jedes der beiden Heizelemente (27, 28)
jeweils von einem frei in den Hohlraum (12) ragenden Filament gebildet
ist, wobei die beiden Filamente (27, 28) in virtuellen, im Wesentlichen quer

zur Stromungsrichtung sich erstreckenden Ebenen liegen.

Hochtemperaturmassenflussmesser gemafs Anspruch 12 oder insbesonde-
re danach, dadurch gekennzeichnet, dass die beiden Filamente (27, 28) im
Wesentlichen deckungsgleich in Stromungsrichtung hintereinander liegen
und/oder von einem wendelgangformigen Draht ausgebildet sind

und/oder jeweils zumindest bereichsweise die Form eines U aufweisen.
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Hochtemperaturmassenflussmesser gemafs Anspruch 12 bis 13 oder insbe-
sondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass der Abstand der beiden
gedachten Ebenen, in denen die Filamente (27, 28) sich erstrecken, gerin-
ger ist als die gesamte Linge der Filamente (27, 28) oder einer charakteris-
tische Linge beispielsweise der Maximalabstand zweier Abschnitte eines

Filamentes (27, 28) ist.
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