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(67) Das erfindungsgemaBe Verfahren gestattet eine einfache, empfindliche und auf beliebigen Tragermaterialien
vorzunehmende Bestimmung von Strémungen in fluiden Schichten die aufgrund von Stoff- und/oder
Warmeaustauschvorgéngen zwischen den Schichten und iher Umgebung ausgelést werden und im allgemeinen zur
Verschlechterung der Oberflachengiite solcher Schichten fiihren. Das Verfahren ist allerorts und ohne Geratetechnik
anwendbar. Die entsprechende Vorrichtung besteht aus einem Deckrahmen mit einer Deckplatte, die Offnungen oder
Heiz- bzw. Kiihistellen besitzt. Sie kann recht klein (bis Taschenformat) gehalten werden und ist leicht handhabbar.
Das Oberflachenverhalten der Fluide kann je nach deren Viskositét schon nach kurzer Zeit (einige Minuten nach dem
Auftrag) erkannt werden. Die Erfindung 188t sich zur Priifung von Lacken, Anstrichstoffen, Uberziigen, trocknenden
Filmen und dergleichen anwenden.
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Patentanspriiche:

1. Verfahren zur Bestimmung des Oberflachenverhaltens fluider Schichten beim Stoff- und/oder
Waérmeaustausch mitihrer Umgebung oder bei chemischen Reaktionen inihnen sowie zur direkten
Prifung des Oberflachenverhaltens von trocknenden Lacken, Uberziigen, Filmen und diinner
Flassigkeitsschichten, gekennzeichnet dadurch, dafl in den Priffilmen entstehende
Filmdickendifferenzen zur Beurteilung der Proben ausgewertet werden.

2. Vorrichtung zur Bestimmung des Oberflachenverhaltens fluider Schichten, gekennzelchnet
dadurch, dal3 sich Uber einem Filmtréger (1) ein Priffilm (2) befindet und dartber ein nach unten
offener Deckrahmen (3) mit einer Deckplatte (4) bzw. (6) aufgesetzt sind, wobei die Deckplatte (4)
einen oder mehrere Schlitze (5) enthalt, durch die eine ungleichméaRige Lésungsmittelverdunstung
an der Prifoberflache entsteht.

3. Vorrichtung nach Anspruch 2, gekennzeichnet dadurch, daR die Deckplatte (4) ein oder mehrere
Lécher oder andersgeformte Offnungen enthalt. )

4. Vorrichtung nach Anspruch 2 und 3, gekennzeichnet dadurch, daR durch die Offnungen (5) in der
Deckplatte (4) der Film (2) mit Gasen oder Lésungsmittelddmpfen in Kontakt ist.

5. Vorrichtung nach Anspruch 2, gekennzeichnet dadurch, daR in, unter oder (iber der Deckplatte (4)
ein bzw. mehrere Hitzdréhte (7) angeordnet sind.

6. Vorrichtung nach Anspruch 5, gekennzeichnet dadurch, daf? die Deckplatte (6) eine oder mehrere
punkt- oder andersartige Heizstellen aufweist.

7. Vorrichtung nach Anspruch 5, gekennzeichnet dadurch, dai d|e Deckplatte (6) eine oder mehrere
Kihistellen besitzt.

8. Vorrichtung nach Anspruch 2 bis 7, gekennzeichnet dadurch, daB die Deckplatten (4) und (6) aus
Glas bestehen.

9. Vorrichtung nach Anspruch 2 bis 8, gekennzeichnet dadurch, daR oberhalb der Deckplatten (4) und
(6) oder bei durchsichtigem Filmtrager (1) und durchsichtigem bzw. durchscheinendem Priffilm (2)
unterhalb dieser, optische Hilfsmittel zur besseren Beobachtung, zur Aufzeichnung oder
Registrierung der Oberflachenstrdmung angeordnet sind.

Hierzu 1 Seite Zeichnungen

Anwendungsgebiet der Erfindung

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Bestimmung des Oberflachenverhaltens, insbesondere von Qberflachenstromungen,
von Lacken, trocknenden Filmen, Uberziigen und fliissigen Schichten sowie eine entsprechende Vorrichtung zur Durchfiihrung
des Verfahrens.

Charakteristik des bekannten Standes der Technik

Die Eigenschaften von Lacken, Filmen und Uberziigen werden wesentlich von deren Oberflachenglite bestimmt. Fir
Fotolackfilme z.B., die als ReS|stenz in der Mikroelektronik verwendet werden, sind bereits Schichtdickenschwankungen gréRer
als 10nm unzuléssig.

Die Kenntnis und Priifbarkeit der Oberflachengute und besonders der Mechanismen, die zu deren Verschlechterung fiihren, sind
daher wichtig. Zur Priifung der Oberflachenglite sind verschiedene Verfahren bekannt, z.B. direkte Profilabtaster,
interferenzmikroskopische und lichtschnittmikroskopische Methoden.

Zahlreiche bekannte optische Oberflachenpriifverfahren beruhen auf der Auswertung der Intensititsschwankungen des direkt
von der Probe reftektierten Lichtes (DE-AS 2428594; DE-PS 2613978; DE-OS 2230277; DD 159850; GB 1103491; US 2254624;
US 4364663). '
Die genannten Verfahren priifen lediglich die verfestigte Oberflache und vermessen die Abweichungen (Welligkeiten,
Rauhigkeiten) von der angestrebten idealen ebenen Oberflache.

Sie haben ferner den Nachteil, daR sie Zeit- und kostenaufwendig und meist nur auf kleine Flachenstiicke anwendbar smd bzw.
dal verschiedene Zusatzschritte, wie 2. B. eine Bedampfung bei der interferenzmikroskopische Methode, der eigentlichen
Prifung vorausgehen mussen. Die Erfassung von Strémungen, die als Ursache von Schichtdickeninhomogenitéten
insbesondere wahrend der Trocknung infrage kommen (H.Linde und J. Reichenbach, J. Coll. Interf. Sci. 84, 1981, 433 ist mit den
bekannten Verfahren nicht méglich. '



Die genannten Nachteile besitzt auch die Overhead-Projektionsmethode (j. Qil Col. Chem. Assoc. 54, 1971,933, die zwar gréRere
Flachensticke erfat, aber nur auf durchsichtigen Tragermaterialien und nur fir Klarlackfilme anwendbar ist. Oft werden
deshalb Lacke, Uberziige oder Filme ohne Hilfsmittel visuell geprift, weil die bekannten Verfahren wegen ihrer speziellen
Technik nicht anwendbar sind. Bei sehr diinnen Filmen und mikroskopisch kleinen Stérungen sind solche Prafungen
unzureichend oder versagen ganz.

Ziel der Erfindung

Ziel der Erfindung ist es, Strémungen in den sich verfestigenden Filmen nachzuweisen, die im Zusammenhang mit dem am
haufigsten auftretenden periodisch-zellularen oder wellenférmigen Oberflachenstérungen stéhen und deren Ursachen in einem
grenzfldchenenergetischen Instabilwerden (Marangoni-Instabilitét) der beweglichen Oberfliche liegen.

Dérlegung des Wesens der Erfindung

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, eine empfindliche Prifung erhértender Filme aller Art auf beliebiger Unterlage
vornehmen zu kénnen, um die Wirkung von Strémungen, die in den Filmen bei deren Verfestigung auftreten, nachzuweisen,
Erfindungsgemaf wird das durch einen auf den fluiden Film aufgesetzten Deckrahmen erreicht, der durch éffnungen der Heiz-
oder Kiihlstellen eine stellenweise unterschiedliche Trocknung bzw. stellenweise differente Oberflachentemperatur im Film
entstehen 148t. Diese bewirken jeweils Stromungsmuster und damit Schichtdickenmuster im Film.

Durch gine Glasscheibe im Deckrahmen kann dabei die provozierte Oberflachenstrémung direkt im bloRem Auge oder auch mit
optischen Hilfsmitteln beobachtet werden. Die durch die Stromung hervorgerufene starke Schichtdickendnderung, die in
Beziehung zur Instabilisierungstendenz eines unter normalen Bedingungen erhértenden Films, steht, kann auch nach Abnahme
der Deckplatte quantitativ vermessen werden. Tritt eine solche provozierte drtliche Schichtdickendifferenz nicht auf, handelt es
sich um unter normalen Bedingungen hinsichtlich der Marangoni-Instabilitét stérungsfrei erhértende Proben.

Grundlage des Priifprinzips ist dabei, daB durch unterschiedliche Stoff- oder Warmelibergangsprozesse an verschiedenen
Stellen des Films infolge des Marangoni-Effektes Strémungen ausgeldst werden.

Einen StoffiibergangsprozeR stelltz. B. die Verdunstung der L8sungsmittel aus der Priifschicht dar. Ein Warmeaustausch mitder
Umgebung tritt z. B. dann auf, wenn die Fitmtrocknung im warmen Luftstrom, im Ofen oder mittels Infrarotstellung erfolgt oder
wenn direkte Heiz- oder Kiihisteilen in Filmnihe vorhanden sind.

Die Oberfidchenspannung der fluiden Filme héngt sowohi von der Lésungsmittelkonzentration als auch von der Temperaturder
Oberflache ab. Bei den meisten sich verfestigenden Filmen steigt sie monoton wahrend der Verfestigung an. An jeder Stelle der
Oberflache des Films muR sich dabei nicht unbedingt zur gleichen Zeit derselbe Wert der Oberflachenspannung einstellen.
Oberhalb bestimmter kritischer Bedingungen, die durch die sogenannte Marangoni-Zahl charakterisiert werden kénnen, erfahrt
die Oberflache periodische Oberflachenspannungsschwankungen, die zu Wirbelbewegungen im Film und damit zu stérenden
periodischen Schichtdickenschwankungen fiihren, Diesen Vorgang nennt man Marangoni-Instabilitat.

Bei sehr diinnen Filmen, wie 2. B. bei fotolithografischen Resists, sind solche Stérungen mikroskopisch klein.

Neigt eine Filmoberflache zu einer solchen Instabilisierung, so muR sie auf jeden Fall auch auf eine stellenweise unterschiedliche
Verdunstung der Lésungsmittel bzw. auf eine vorgegebene stellenweise Temperaturinhomogenitat empfindlich reagieren.
Dieses Verhalten wird der Konstruktion der Vorrichtung zugrunde gelegt.

Ausfiihrungsbeispiel
Die Erfindung soll nachstehend an einem Ausfiihrungsbeispiel naher erldutert werden. In der zugehorigen Zeichnung zeigen: _

Fig.1: Die Darstellung einer Prifvorrichtung fir den Fall einer ungleichmaRigen Losungsmittelverdunstung
(Stofflibergangsfall), : '

Fig.2: einen Schnitt der Linie A-B in Fig.1, .

Fig.3: den Schnitt A—B nach Fig.1 fur den Fall einer Temperaturinhomogenitat an der Oberfliche (Warmelbergangsfall).

In den Figuren befindet sich Giber dem Filmtréger 1 der fluide Film 2 und dartiber der nach unten offene Deckrahmen 3, in dem
oben fiir den Stofflibergangsfall zwei Halbplatten 4 eingesetzt sind, die durch einen Schlitz 5 getrennt sind, bzw. flir den
Wérmelibergangsfall eine durchgehende Platte 6 angebracht ist, die an ihrer Unterseite einen elektrisch betreibbaren Hitzdraht
7 trégt.

Die Wirkungsweise beim Stofflibergang der Vorrichtung ist wie folgt:

1. Prifung beim Stoffiibergang

Wird ein beschichteter Filmtrager 1 gleich nach der Beschichtung mit dem Deckrahmen 3 nach Fig.1und 2 abgedeckt, so kann die
Lésungsmittelverdunstung, die in Fig.2 durch Pfeile gekennzeichnet ist, bei einer geeigneten Wah! von Schlitzbreite 5 und
Abstand der Deckplatte 4 zum Film 2 nicht gleichmaRig Gber die gesamte Oberflache erfolgen.

Direkt unter dem Schilitz 5 wird die Filmoberfldche eine geringere Losungsmittelkonzentration erhalten.

Je nach den Eigenschaften des Filmes 2; d.h. nach der Abhéangigkeit seiner Oberflachenspannung ¢ von der
Lésungsmittelkonzentration c, sind drei Verhaltensweisen der Oberflache méglich.

d
Fir f‘— <o erfolgteine Oberflachenstrémung zum Schlitz hin,
c

far —g:— > o erfolgtdie Stromung vom Schlitz weg,



fur -(—;%—- = o trittkeine Stromung auf.

Aus grenzfldchenenergetischen Stabilitatsanalysen ist bekannt, daR bei einer Losungsmittelverdunstung aus der Schicht heraus
Fluide mitdem Verhalten —3—0— < Qeine Tendenzzur instabilen Oberflache erhalten. Tritt also nach dem Abdecken des Filmes mit
c

der Schiitzplatte 4 eine Stromung zum Schlitz 5 hin auf, so ist mit einer Tendenz zu einer gestérten Oberflache der Probe bei der
normalen Filmverfestigung zu rechnen. Im anderen Fall erhalt man eine Oberflache von hoher Glite.

Bei instabilem Film erhalt man durch die Strémung unter dem Schlitz 5 einen Wulst, der, wenn die Halbplatten 4 aus Glas sind,
schon nach kurzer Zeit erkennbar ist und dessen Hohe ein Vielfaches der benachbarten Schicht erreichen kann.

2. Priifung beim Wéarmelbergang

Statt einer Schlitzplatte wird jetzt eine Abdeckplatte 6 mit einem an der Stelle des Schlitzes 5 befindlichen Hitzdraht 7 verwendet
(Fig.3). Damit kann eine 6rtlich unterschiedliche Temperatur an der Filmoberfléche erzeugt werden. Da im allgemeinen fir
flussige Systeme die Oberflachenspannung o mit fallender Temperatur T monoton ansteigt analog dem Anstieg mit der
Lésungsmittelabnahme beim Stoffiibergangsfall, so ist auch fiir den Warmeiibergangsfali ein ahnllches Stromungsverhalten zu

erwarten. Flr _(cj__c;_ sind analogzu —(;T die drei Verhaltensweisen der Oberflache mdglich.

%‘F < o bedeutet wieder eine Tendenz zur Instab|l|3|erung der Oberflache. Analog zu einer niedrigeren

Lésungsmittelkonzentration ¢ im Film unter dem Schlitz 5 in Fig.1 und 2 wird jetzt bei einer niedrigeren oértlichen Temperatur
{KGhlung) eine Wulstbildung auftreten. Bel ortlich héherer Temperatur, wie es unter dem Hitzdraht 7 in Fig. 3 der Fall ist, wird nun
imFall -3% < odie Flussigkeit vom Hitzdraht wegstrémen. Bei 6rtlicher Kihlung wére das Verhalten genauso wie beim
Stoffiibergangsfall.

Bei Verwendung einer Glasplatte als Deckplatte 6 ist wiederum eine direkte Beobachtung der provozierten Stromung mit bloRem
Auge oder auch mit optischen Hilfsmitteln méglich.
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