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(57) Abstract: The invention first relates to a method for depositing an organic starting material as a layer on a substrate (18),
wherein the organic starting material is introduced in the form of suspended particles in a carrier gas flow, the aerosol thus created is
supplied as a predetermined mass flow of the organic material to an evaporator (5), which evaporator (5) comprises an evaporation
body (6 - 10) which has a large surface and is heated to an evaporation temperature at which the suspended particles entering the
vicinity of, or making contact with, the surface of the evaporation body (6 - 10) evaporate, the steam of the carrier gas flow thus
created is introduced into a process chamber (17) where it condenses on the surface of a substrate (18), thus forming the layer. In
order to make the steam inflow to the process chamber more uniform, according to the invention the mass flow of suspended
particles to the evaporator (5) is greater than the evaporation rate of the suspended particles in the evaporator (5) such as to create a
carrier gas flow saturated with the steam of the evaporated organic starting material to the process chamber, at least during one phase
of the deposition process, in particular during a starting phase of the deposition process. The invention further relates to a device for
depositing an organic starting material as a layer on a substrate.

(57) Zusammenfassung:
[Fortsetzung auf der ndchsten Seite]
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Die Erfindung betriftt zunéchst ein Verfahren zum Abscheiden eines organischen Ausgangsstoffs als Schicht auf einem Substrat
(18), wobei der organische Ausgangsstoff in Form von Schwebeteilchen in einen Tragergasstrom gebracht wird, das so erzeugte
Aerosol als vorbestimmter Massenfluss des organischen Materials einem Verdampfer (5) zugeleitet wird, welcher Verdampfer (5)
einen Verdamptungskorper (6 - 10) mit einer groflen Oberfldche aufweist, der auf eine Verdampfungstemperatur aufgeheizt wird,
bei der die in die Néhe oder in Kontakt mit der Oberfliche des Verdampfungskdrpers (6 - 10) tretenden Schwebeteilchen
verdampfen, der so erzeugte Dampf vom Trigergasstrom in eine Prozesskammer (17) gebracht wird, wo er auf der Oberfldche
eines Substrates (18) die Schicht bildend kondensiert. Um den Dampfzufluss zur Prozesskammer zu vergleichméfigen, wird
vorgeschlagen, dass zur Erzeugung eines mit dem Dampf des verdampften organischen Ausgangsstoffes gesittigten
Tréagergasstrom zur Prozesskammer, zumindest in einer Phase des Abscheideprozesses, insbesondere in einer Anfangsphase des
Abscheideprozesses der Massenfluss der Schwebeteilchen zum Verdampfer (5) gréBer ist als die Verdampfungsrate der
Schwebeteilchen im Verdampfer (5). Aullerdem betrifft die Erfindung eine Vorrichtung zum Abscheiden eines organischen
Ausgangsstoffes als Schicht auf einem Substrat.
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Verfahren und Vorrichtung zum Abscheiden von OLEDs

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zum Abscheiden eines organischen Aus-
gangsstoffs als Schicht auf einem Substrat , wobei der organische Ausgangsstoff
in Form von Schwebeteilchen in einen Tragergasstrom gebracht wird, das so
erzeugte Aerosol als dosierter Massenfluss des organischen Materials einem
Verdampfer zugeleitet wird, welcher Verdampfer einen Verdampfungskorper
mit einer grofien Oberfldche aufweist, der auf eine Verdampfungstemperatur
aufgeheizt wird, bei der die in die Ndhe oder in Kontakt mit der Oberfldche des
Verdampfungskorpers tretenden Schwebeteilchen verdampfen, der so erzeugte
Dampf vom Trédgergasstrom in eine Prozesskammer gebracht wird, wo er auf

der Oberfliche eines Substrates die Schicht bildend kondensiert.

Die Erfindung betrifft dartiber hinaus eine Vorrichtung zum Abscheiden eines
organischen Ausgangsstoffes als Schicht auf einem Substrat, mit einem Aerosol-
Erzeuger zum Erzeugen eines dosierten Massenflusses des Ausgangsstoffs in
Form von in einem Tragergasstrom zu einem Verdampfer transportierten
Schwebeteilchen, wobei der Verdampfer offenporige Verdampfungskorper
aufweist mit einem als Sackbohrung ausgebildeten Eintrittskanal, welcher Ver-
dampfungskorper auf eine Verdampfungstemperatur auftheizbar ist, um die
Schwebeteilchen zu verdampfen, mit einer Prozesskammer zur Aufnahme des
Substrates, der der vom Verdampfer erzeugte Dampf durch eine Dampfzulei-

tung zugefiihrt wird.

Ein gattungsgemaifies Verfahren beziehungsweise eine gattungsgemifie Vor-
richtung beschreibt die US 7,238,389. Mittels eines Aerosol-Erzeugers wird ein
pulverformiger Festkorper in einen Tragergasstrom gebracht. Die dabei entste-

henden Aerosolteilchen werden als Schwebeteilchen im Tragergasstrom zu ei-
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nem Verdampfer transportiert. Der Verdampfer besteht aus einem Festkorper-
schaum, der auf eine Verdampfungstemperatur aufgeheizt wird. Durch einen
Oberflichenkontakt der Schwebeteilchen mit den Porenwandungen des Fest-
korperschaums wird ihnen Verdampfungswérme zugefiihrt, so dass sie in die
Dampfform tiberfiihrt werden. Der so erzeugte Dampf wird mittels des Trager-
gasstroms in eine Prozesskammer eingespeist, in der sich ein Substrat befindet,
welches mit dem organischen Ausgangsstotf beschichtet wird. Bei den in der
Schrift beschriebenen organischen Ausgangsstoffen, die auch beim erfindungs-
gemafsen Verfahren in der erfindungsgemafsen Vorrichtung verwendet werden,
handelt es sich um organisches lichtemittierendes Material, so dass OLEDs her-
gestellt werden konnen, wie es beispielsweise in der US 4,769,292 und US

4,885,211 beschrieben wird.

Die US 2006/0115585 A1 beschreibt eine Vorrichtung zum Abscheiden organi-
scher Schichten auf einem Substrat mit einer Heizeinrichtung zum Aufheizen
des organischen Materials, so dass sich in einem Tragergas ein Aerosol bildet.
Das Feststotffaerosol wird tiber eine, Mikroporen aufweisende Diise geleitet, die
eine Pulsheizeinrichtung autweist, mit der die organischen Partikel aufgeheizt

werden konnen. Die Mikroporen haben einen Durchmesser von bis zu 100 um.

Die DE 10057491 A1 beschreibt eine Vorrichtung, mit der ein Aerosol durch
Injektion von Tropfchen in ein heiffen Gasvolumen erzeugt und durch Wéarme-

aufnahme die Tropfchen verdampfen.

Die WO 2006/100058 beschreibt eine Heizeinrichtung, mit der ein nicht gas-
formiger Ausgangsstoff in die Gasphase tiberfiihrbar ist, wobei der Heizkorper

mit Hohlrdumen, die eine innere Oberfliche aufweisen, versehen ist.
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Die US 2006/0169201 Al beschreibt eine gattungsgemaifie Vorrichtung mit einer
Vielzahl von in Stromrichtung hintereinander angeordneten Verdampfungs-
korpern, die in Stromrichtung verlaufende Kanile aufweisen, die einen waben-
formigen Querschnitt aufweisen. Durch diese Kanile stromt ein zu verdamp-
fende Partikel tragender Tragergasstrom. Zufolge des geradlinigen Verlaufs der
einen wabenférmigen Querschnitt aufweisenden Kanile treten eine Vielzahl
von Partikeln durch die Verdampfungskorper hindurch, ohne dass sie mit der

Wandung der Kanile in Kontakt treten.

Die Verwendung eines Festkorperschaums insbesondere aus Wolfram, Rheni-
um, Tantal, Niob, Molybdan oder Kohlenstoff oder eines beschichteten Werk-
stoffs zum Verdampfen eines organischen Ausgangsstotfs beschreibt auch die
US 2009/0039175 Al beziehungsweise die US 6,037,241. Der Festkorperschaum
wird dort insbesondere durch Hindurchleiten eines elektrischen Stroms auf ei-
ne Verdampfungstemperatur aufgeheizt, bei der der organische Ausgangsstoff

verdampft.

Aus der DE 10 2006 026 576 Al ist dartiber hinaus ein Festkorperverdampfer
bekannt, bei dem das Aerosol von einem Ultraschall-Erreger durch Aufwirbe-
lung eines Pulvers erzeugt wird. Festkorperverdampfer, bei denen eine grofse
Menge zu verdampfender Ausgangsstoffe permanent auf einer Verdampfungs-
temperatur gehalten werden, liefern zwar eine kontinuierliche Verdampfungs-
rate. Es besteht aber ein hohes Risiko, dass sich insbesondere zu verdampfende
organische Ausgangsstoffe bei der hohen Temperatur zerlegen. Um diesem
Problem entgegenzuwirken, schlagen die US 2009/0061090 A1l beziehungswei-
se US 2010/0015324 A1 nachfiillbare Verdampfungsbehilter in einem Ver-

dampfer vor.
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Die US 7,288,286 B2 beschreibt einen Schneckenforderer, um in einem Vorrats-
behilter bevorratetes pulverféormiges organisches Ausgangsmaterial in einen
Gasstrom zu bringen, der die pulverférmigen Schwebeteilchen zu einem Ver-

dampfer transportiert.

Eine alternative Methode, zur Erzeugung pulverformiger Schwebeteilchen be-
schreibt die US 5,820,678. Dort wird ein Biirstenrad beschrieben, welches von
einem aus einem gepressten Pulver geformten Festkorper Pulverteilchen im
Mikrometer-Durchmesserbereich abtragt. Diese Pulverteilchen werden mittels

eines Gasstroms einem Verdampfer zugefiihrt.

Es sind ferner Aerosol-Erzeuger bekannt, mit denen fliissige Ausgangsstoffe,
insbesondere organische Ausgangsstoffe fiir einen MOCVD-Prozess in Form
von Tropfchen in einen Tragergasstrom gebracht werden. Diesbeztigliche Vor-
richtungen werden in den US 2005/0227004, US 2006/0115585 und US 5,204,314
beschrieben. Wahrend die zur konventionellen MOCVD verwendeten Aus-
gangsstoffe in der Regel bei Raumtemperatur beziehungsweise erhohten Tem-
peraturen fliissig sind, handelt es sich bei den zur Herstellung von OLEDs zu
verwendenden organischen Ausgangsstoffen durchweg um Festkorper unter-

halb von Temperaturen von 200° C.

Bei den bekannten Aerosol-Erzeugern besteht eine gewisse Abhédngigkeit in der
Dampferzeugungsrate von der Schwebeteilchenerzeugungsrate im Aerosol-
Erzeuger. Wird als Aerosol-Erzeuger beispielsweise eine Biirstenanordnung
verwendet, bei der mittels einer bewegten, insbesondere rotierenden Biirste von
einem gepressten Festkorperpulver Teilchen abgetragen werden, so hingt die

zeitliche Aerosolbildungsrate von der Gestalt der Biirsten ab. Andere bekannte
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Aerosol-Erzeuger besitzen Fordereinrichtungen fiir den in einen Tréagergas-

strom zu vernebelnden Ausgangsstoff, deren Forderleistung zeitlich schwankt.

Werden fliissige Ausgangsstoffe verwendet, so konnen zur Aerosolbildung Dii-
sen verwendet werden. Auch hierbei kann eine zeitliche Fluktuation der Aero-

sol-Erzeugungsrate grundsatzlich nicht verhindert werden.

Der Erfindung liegt daher die Aufgabe zu Grunde, Mafinahmen anzugeben, um

den Dampfzufluss zur Prozesskammer zu vergleichméfSigen.

Gelost wird die Aufgabe durch die in den Anspriichen angegebene Erfindung,.

Zunichst und im Wesentlichen wird vorgeschlagen, dass der erzeugte Dampf
im Tragergasstrom vom Dampferzeuger zur Prozesskammer einen Sattigungs-
dampfdruck besitzt. Um dies zu erreichen, werden Mafinahmen ergriffen, mit
denen ein Uberschuss an unverdampftem Ausgangsstoff im Verdampfer wih-
rend des gesamten Abscheideprozesses vorhanden ist. Zur Erzeugung eines mit
dem Dampf des verdampften organischen Ausgangsstoffes gesittigten Trager-
gasstroms zur Prozesskammer wird in zumindest einer Phase bevorzugt einer
Anfangsphase des Abscheidungsprozesses der Massenfluss des organischen
Ausgangsstotfs zum Verdampfer, also die pro Zeiteinheit dem Verdampfer zu-
gefiihrte Masse der Schwebeteilchen zum Verdampfer grofser ist als die Ver-
dampfungsrate, also die pro Zeiteinheit in Dampf umgewandelte Masse des
Ausgangsstoffes im Verdampfer. Hierdurch reichert sich innerhalb einer Anrei-
cherungsphase eine Speichermasse an nicht verdampftem organischen Aus-
gangsstoff im Verdampfer an. Die Anreicherung erfolgt bevorzugt im Hoh-
lungsvolumen des als Verdampfungskorper verwendeten Festkorperschaums.

Hierzu wird als Verdampfungskorper ein offenporiger Schaumkorper verwen-
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det, dessen Porengrofie deutlich grofier ist, als die Grofie der Schwebeteilchen.
Ein typisches Mafs fiir den Durchmesser eines Schwebeteilchens liegt bei etwa
100 pm. Ein durchschnittliches Maf fiir die Weite einer Porenoffnung liegt bei
etwa 1 mm. Die Porenweite kann auch im Bereich von 0,5 mm bis 3 mm liegen.
Die Querschnittsfliche der Poren soll bevorzugt grofier sein als 1 mm?. Die Po-
ren verlaufen ungeradlinig, stark gekriimmt, so dass der durch die Poren hin-
durchtretende Tragergasstrom mehrfach umgelenkt wird und darin transpor-
tierte Partikel an die Porenwénde stofsen. Der verwendete Festkorperschaum
kann ein Porenvolumen von mehr als 90 Prozent seines Gesamtvolumens auf-
weisen. Bevorzug erfolgt die Verdampfung des Aerosols in Phasen mit unter-
schiedlicher Speiserate des Verdampfungserzeugers mit Schwebeteilchen. In
einer Anreicherungsphase wird dem Verdampfer zeitlich mehr Masse an orga-
nischen Ausgangsstoff zugefiihrt als dort in der selben Zeit verdampft wird.
Dies fiihrt zu dem oben bereits erwdhnten Aufbau einer Speichermasse inner-
halb des Porenvolumens des Verdampfungskorpers. In einer der Anreiche-
rungsphase nachfolgenden Verarmungsphase wird die Zufuhrrate an organi-
schem Ausgangsstoff in den Verdampfer reduziert, so dass weniger Material
als Schwebeteilchen dem Verdampfer zugefiihrt wird als in der selben Zeit dort
verdampft wird. Dies hat zur Folge, dass die Speichermasse im Zuge der Ver-
armungsphase abgebaut wird. Um sicherzustellen, dass fiir die Zeit des gesam-
ten Abscheidungsprozesses ein mit Dampf gesittigter Tragergasstrom den
Verdampfer verldsst, wird die Verarmungsphase durch Umschalten in die An-
reicherungsphase, also durch Erhohung der Materialzufuhr beendet, bevor die

Speichermasse verbraucht worden ist.

Die erfindungsgemafse Vorrichtung kann einen Aerosol-Erzeuger besitzen, der
eine zeitlich schwankende Erzeugungsrate an Schwebeteilchen besitzt. Die

Schwebeteilchen kénnen dabei pulverférmig oder fliissig sein. Der Aerosol-
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Erzeuger besitzt einen Vorratsbehilter, in dem der organische Ausgangsstotf
bevorratet wird. Der Aerosol-Erzeuger besitzt ferner einen Dosierer, mit dem
die Erzeugungsrate der Schwebeteilchen beeinflusst werden kann. Erfindungs-
gemdfs ist der Verdampfer dahingehend weitergebildet, dass der Verdamp-
fungskorper mehrteilig ist. Der aus dem Stand der Technik, beispielsweise aus
der US 2009/0039175 A1 her bekannte Eintrittskanal in einem pordsen Ver-
dampfungskorper wird erfindungsgemafS von einer Durchgangsbohrung eines
ersten Verdampfungskorpers ausgebildet. Es konnen ein oder mehrere derarti-
ge erste Verdampfungskorper reihenartig hintereinander angeordnet sein. Ei-
nes der Enden der Durchgangsbohrung wird von einem zweiten Verdamp-
fungskorper, der im Wesentlichen die selben Beschaffenheiten aufweist wie der
erste Verdampfungskorper, verschlossen. Hierdurch wird verhindert, dass
nicht verdampfte Schwebeteilchen durch den Verdampfer hindurchtranspor-
tiert werden. Der in den Eintrittskanal eingeleitete, die Schwebeteilchen trans-
portierende Gasstrom kann durch die Wande des Eintrittskanals in das porose
Volumen des ersten Verdampfungskorpers eintreten. Ein Teilstrom kann durch
den Boden des Eintrittskanals in den zweiten Verdampfungskorper eintreten.
Bevorzugt sind die beiden Verdampfungskorper in Stromrichtung derart hin-
tereinander angeordnet, dass das aus dem ersten Verdampfungskorper heraus-
tretende Gas auch durch den zweiten Verdampfungskorper hindurch treten
muss. Der zweite Verdampfungskorper kann mehrteilig ausgebildet sein. Es
werden somit mehrere zweite Verdampfungskorper ausgebildet, die bevorzugt
eine Querschnittsflache des Verdampfers voll ausfiillen. In Stromrichtung kann
sich dem bevorzugt mehreren zweiten Verdampfungskorper ein dritter Ver-
dampfungskoérper anschliefSen, der im Wesentlichen die selben Materialeigen-
schaften wie die anderen Verdampfungskorper aufweist. Der dritte Verdamp-
fungskorper kann die selbe Gestalt besitzen wie der erste Verdampfungskorper,

so dass von ihm ein Austrittskanal ausgebildet wird. Auch der dritte Verdamp-
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fungskorper kann mehrteilig ausgebildet sein. Der erste Verdampfungskorper
und der dritte Verdampfungskorper besitzen eine Durchgangsbohrung. Die
Durchgangsbohrungen koénnen in fluchtender Anordnung zueinander liegen.
Sie konnen den gleichen Durchmesser aufweisen. Es ist aber auch vorgesehen,
dass die Durchmesser der Durchgangsbohrungen sich voneinander unterschei-
den. So konnen die Bohrungen innerhalb der Verdampfungskorper auch stu-
fenartig abgesetzt sein. Ferner konnen die Verdampfungskorper auch so inner-
halb des Verdampfers angeordnet sein, dass sich sowohl in Einlassrichtung als
auch in Auslassrichtung geschlossene innere Hohlungen ausbilden. Ferner
kann einer der Verdampfungskorper sich nur tiber eine Linge erstrecken, die in
der Groflenordnung des Porendurchmessers liegt, so dass ein derartiger Ver-
dampfungskérper als Diffusor wirkt. Der Austrittskanal wird bevorzugt von
einer Durchtrittsbohrung des dritten Verdampfungskorpers ausgebildet. Der
Boden des Austrittskanals wird vom zweiten Verdampfungskorper ausgebil-
det. Das durch den einteiligen oder auch zweiteiligen zweiten Verdampfungs-
korper hindurch strémende Gas kann somit teilweise in das Porenvolumen des
dritten Verdampfungskorpers oder teilweise in den Austrittskanal strémen. In
Stromabwartsrichtung erstreckt sich hinter dem dritten Verdampfungskorper
ein Freivolumen, dessen Querschnitt sich gegebenenfalls vermindern kann und
welches in eine Dampfzuleitung miindet, durch welche das Tragergas zusam-
men mit dem von ihm transportierten Dampf des organischen Ausgangsstoffs
in die Prozesskammer stromt. Die Dampfzuleitung miindet dort in einen Gas-
verteiler, der die Form eines Duschkopfs aufweist. Eine Gasaustrittsfldche des
Gasverteilers weist in Richtung eines Suszeptors, auf dem das zu beschichtende
Substrat aufliegt. Durch die Vielzahl von siebartig in der Gasaustrittsflidche an-
geordneten Gasaustrittsoffnungen strémt das den Dampf transportierende Tri-
gergas in die Prozesskammer. Der Suszeptor ist bevorzugt gekiihlt, so dass der

Dampf auf dem Substrat kondensieren kann. Der Prozess findet bei einem To-
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taldruck statt, der im Bereich zwischen 0,1 und 100 mbar bevorzugt in einem
Bereich zwischen 0,1 und 10 mbar stattfindet. Zur Erzeugung dieses Unter-
drucks ist die Prozesskammer mit einer Vakuumpumpe verbunden. Die von
einem Festkorperschaum ausgebildeten Verdampfungskoérper sind derart in
einem Gehiuse des Verdampfers angeordnet, dass das im Uberschuss angebo-
tene Aerosol nicht durch die Verdampfungskorper hindurch stromt. Die Aero-
soleinheiten bewegen sich vielmehr an der Oberfliche der Poren und bilden
dort einen Vorrat. Hierdurch wird sichergestellt, dass trotz sich Ausbildens ei-
nes Séttigungsdampfdrucks stromabwarts der Verdampfungskorper keine
Schwebeteilchen im stromabwirtigen Gasstrom vorhanden sind. Um die Ver-
dampfungskoérper auf die Verdampfungstemperatur, beispielsweise eine Tem-
peratur zwischen 300° C und 400° C aufzuheizen, kann das Verdampfergehduse
von einer Heizung umgeben sein. Bevorzugt bestehen die oder besteht der Ver-
dampfungskoérper aber aus einem elektrisch leitenden Werkstoff, so dass durch
den Verdampfungskorper ein elektrischer Strom geleitet werden kann, der ihn
auftheizt. Es ist eine Temperaturregelungseinrichtung vorgesehen, um die Tem-
peratur der Verdampfungskorper konstant zu halten, da die Verdampfungsrate
nicht linear von der Verdampfungstemperatur abhidngt. Bei einer Variation ist
vorgesehen, dass beim offenporigem Schaumkorper, sei er aus glasartigem
Kohlenstoff gefertigt, aus Metall, aus Keramik, aus Glas oder aus Quarz oder
beschichtet, die Oberfliche der Zellwinde mit einem stark reflektierenden Ma-

terial, insbesondere mit Gold beschichtet ist.

Mit der erfindungsgemaifien Vorrichtung konnen Schichten beziehungsweise
Schichtstrukturen abgeschieden werden, wie sie im Detail in der Eingangs zi-
tierten US 7,238,389 B2 und in der dort zitierten Literatur beschrieben werden.
Es wird deshalb vollinhaltlich auf den Offenbarungsgehalt dieser Druckschrif-

ten verwiesen.
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Austiihrungsbeispiele der Erfindung werden nachfolgend anhand beigeftigter

Figuren erldutert. Es zeigen:

Fig.1 den schematischen Aufbau einer Beschichtungsvorrichtung,

Fig.2 einen Schnitt gemdfs der Linie II - ITin Figur 1,

Fig.3 einen Schnitt geméfs der Linie III - IIT in Figur 1 und

Fig.4 einen Schnitt gemdf der Linie III eines zweiten Ausfiihrungsbeispiels,

Fig.5 eine Schnittdarstellung eines zweiten Ausfiihrungsbeispiels eines Ver-

dampfers,
Fig.6 einen Schnitt gemdfs der Linie VI - VIin Figur 5,
Fig.7 einen Schnitt gemdf$ der Linie VII - VII in Figur 5,
Fig.8 einen Schnitt gemdfs der Linie VIII - VIIL in Figur 5.
Aus einer nicht dargestellten Gasquelle wird ein inertes Tridgergas, beispiels-
weise Stickstoff, Wasserstotf, oder ein Edelgas tiber ebenfalls nicht dargestellte
Massenflussregler in eine Tragergaszuleitung 1 eingeleitet. Die Tragergaszulei-

tung kann beheizt werden, so dass ein beheiztes Tragergas durch die Trager-

gaszuleitung in einen Aerosol-Erzeuger 3 einstrémen kann.
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In einem Vorratsbehilter 2 wird ein organischer Ausgangsstoff bevorratet. Es
handelt sich dabei um ein organisches, durch Anlegen einer elektrischen Span-
nung lichtemittierendes Material, mit dem lichtemittierende Schichten auf ei-

nem Substrat 18 abgeschieden werden koénnen.

Bei dem Aerosol-Erzeuger 3 kann es sich um einen Biirstenrad-Zerstduber aber
auch um eine Schneckenanordnung handeln, wie sie beispielsweise in der

US 7,501,152 B2 oder in der US 7,288,285 B2 beschrieben wird. Mit einem derar-
tigen Aerosol-Erzeuger konnen Bestandteile eines Pulvers als Schwebeteilchen
in einen Trédgergasstrom eingebracht werden. Die zeitliche Masseneintragsrate
der Schwebeteilchen in den Tradgergasstrom, also die Aerosol-Erzeugungsrate

kann variiert werden.

Der Aerosol-Erzeuger ist tiber eine Aerosol-Zuleitung 4 mit einem Verdampfer
5 verbunden. Durch die Aerosol-Zuleitung werden die Schwebeteilchen mittels

des Tragergasstroms in den Verdampfer 5 geleitet.

Der in den Figuren 1 bis 3 dargestellte Verdampfer 5 besitzt ein Gehduse 11 und
eine das Gehéduse 11 umgebende Heizung 12. Innerhalb des Gehé&uses befindet
sich ein mehrteiliger Verdampfungskorper 6 - 10, der von einem Festkorper-
schaum ausgebildet ist. Der Festkorperschaum wird mit Hilfe der Heizung 12
auf eine Verdampfungstemperatur gebracht, so dass die organischen Schwebe-
teilchen, die in Kontakt mit der Festkorperoberfliche kommen, verdampft wer-

den.

Der so ausgebildete Dampf wird durch eine Dampfzuleitung 13 mit Hilfe des
Trégergases in ein Reaktorgehduse 15 geleitet. Um eine Kondensation des

Dampfs an den Wéanden der Dampfzuleitung 13 beziehungsweise an den Wan-
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den eines im Reaktorgehduse 15 angeordneten Gasverteilers 16 zu vermeiden,
ist der Gasverteiler 16 und die Dampfzuleitung 13 beheizt. Die Dampfzuleitung

13 kann beispielsweise eine Heizmanschette 14 aufweisen.

Der innerhalb des Reaktorgehduses 15 angeordnete Gasverteiler 16 hat eine
duschkopfartige Gestalt. Es handelt sich um einen scheibenartigen Hohlkorper
mit einer zu einer Prozesskammer 17 hinweisenden Gasaustrittsfliche, die eine
Vielzahl von siebartig angeordneten Gasaustrittséffnungen aufweist, aus die
der den Dampf transportierende Tragergasstrom in die Prozesskammer 17 ein-

stromt.

Wihrend die Gasaustrittsfliche des Gasverteilers 16 die Decke der Prozess-
kammer 17 bildet, bildet ein Suszeptor 19, auf dessen zum Gasverteiler 16 hin-
weisenden Oberfldche das zu beschichtende Substrat 18 liegt, den Boden der

Prozesskammer 17.

Der Suszeptor 19 besitzt eine nicht dargestellte Kiihleinrichtung, mit der seine
Oberfliche gekiihlt werden kann, so dass das Substrat 18 auf einer Temperatur
gehalten werden kann, bei der der Dampf des organischen Ausgangsstofts auf

der Substratoberfliche kondensieren kann.

In der schematisierten Zeichnung sind Ventile sowie weitere Gasleitungen, die
zum Spiilen der Prozesskammer dienen, nicht dargestellt. Ebenfalls nur sche-
matisch ist eine Vakuumpumpe 20 dargestellt, mit deren Hilfe die Prozess-
kammer 17 und die Verdampfungskammer der Verdampfers 5 auf einen Nie-

derdruck gehalten werden kann.
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In einer in Figur 4 nur im Querschnitt dargestellten Variante bestehen die im
Verdampfer 5 angeordneten Verdampfungskorper 6 - 10 aus einem elektri-
schen leitfahigen Material. Es handelt sich um einen offenporigen Festkorper-
schaum mit einem Porenvolumen von etwa 97 Prozent des Gesamtvolumens.
Die Verdampfungskorper besitzen elektrische Kontakte 21, 22, so dass durch
die Verdampfungskorper 6 - 10 jeweils ein elektrischer Strom hindurchgeleitet
werden kann, der die Verdampfungskorper 6 - 10 aut Verdampfungstempera-
tur autheizt. Die Verdampfungskorper 6 - 10 kénnen aus Graphit oder aus Me-
tall bestehen. Bestehen die Verdampfungskorper aus nicht leitendem Material,
beispielsweise aus einem keramischen Werkstoff, so werden die Verdamp-
fungskorper 6 - 10 mit der in den Figuren 1 bis 3 dargestellten Heizmanschette
12 aufgeheizt, die das rohrférmige Gehiduse des Verdampfers 5 umgibt.

Innerhalb des rohrférmigen Verdampfergehaduses 11 befindet sich ein erster
rohrférmiger Verdampfungskorper 6, der eine Durchgangsbohrung 6" aufweist.
Die Durchgangsbohrung 6’ fluchtet mit der Aerosol-Zuleitung 4, so dass der
aus der Aerosol-Leitung 4 in den Verdampfer 5 eintretende Aerosolstrom in
den Hohlraum des ersten Verdampfungskorpers 6 strémt. Dieser Eintrittskanal
6" ist von der porosen Wandung des Verdampfungskorpers 6 umgeben. Die
Porengrofse des Verdampfungskorpers 6 ist grofSer als die Schwebeteilchengro-
f3e, so dass die Schwebeteilchen vom Gasstrom in den Verdampfungskorper 6
eingebracht werden konnen, wie es die Pfeile in der Figur darstellen. Die
Schwebeteilchen, die in Kontakt mit der heifsen Oberfliche der Poren des Ver-
dampfungskoérpers 6 treten, verdampfen teilweise. Teilweise werden die
Schwebeteilchen aber auch in den Poren des Verdampfungskérpers 6 gespei-
chert, sofern das Aerosol im Uberschuss angeboten wird. Der Gasstrom bezie-
hungsweise der Schwebeteilchenstrom tritt aus der Durchtrittséffnung 6” be-

ziehungsweise aus dem Volumen des ersten Verdampfungskorpers 6 aus und
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in einen zweiten Verdampfungskorper 7 ein, der sich unmittelbar an den ersten
Verdampfungskorper 6 anschlieSt. Drei scheibenfoérmige zweite Verdamp-
fungskorper 7, 8, 9 sind in Stromrichtung hintereinander angeordnet. Die zwei-
ten Verdampfungskorper 7, 8, 9 fiillen die Querschnittsfliche des rohrférmigen
Gehiuses 11 vollstindig aus. Sie liegen bertihrend aneinander. Stromabwdérts
des mit der Bezugszitfer 9 bezeichneten zweiten Verdampfungskorper befindet
sich ein dritter Verdampfungskorper 10, der wie der erste Verdampfungskorper
6 die Form eines Rohres hat. Er besitzt eine mit der Durchgangsoffnung 6’ des
ersten Verdampfungskorpers 6 fluchtende, jedoch von den zweiten Verdamp-
fungskorpern 7, 8, 9 getrennte Durchgangsoffnung 10, die einen Austrittskanal
ausbildet. Riickwirtig des dritten Verdampfungskorpers 10 befindet sich ein

Freivolumen, welches in die Dampfzuleitung 13 {ibergeht.

Die Verdampfungskorper 6 - 10 sind aus dem selben Material gefertigt und
sind in der Lage, nicht verdampfte Schwebeteilchen als Speichermasse zwi-

schenzuspeichern.

Mit der beschriebenen Vorrichtung wird folgendes erfindungsgeméfse Verfah-
ren durchgefiihrt. Ein auf den Suszeptor 19 aufliegendes Substrat 18, welches
aus Glas bestehen kann, wird mit dem organischen Ausgangsmaterial beschich-
tet. Hierzu wird in einer Anreicherungsphase vom Aerosol-Erzeuger 3 zunachst
ein Aerosolmassenfluss zum Verdampfer 5 erzeugt, der grofier ist als die Ver-
dampfungsrate innerhalb des Verdampfers 5 zur Erzeugung eines mit Dampf
gesittigten Tragergasstroms durch die Dampfzuleitung 13 zur Prozesskammer
17. Als Folge diese Uberangebots an Schwebeteilchen bildet sich innerhalb der
Poren der Verdampfungskorper 6 - 10 eine Speichermasse. Die Grofie der
Speichermasse an unverdampftem Ausgangsstoff wachst wahrend der Anrei-

cherungsphase an.
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Der Anreicherungsphase schliefst sich eine Verarmungsphase an, die sich von
der Anreicherungsphase im Wesentlichen lediglich durch die Erzeugungsrate
des Aerosol-Erzeuger 3 unterscheidet. Der Aerosol-Erzeuger 3 erzeugt wihrend
der Verarmungsphase einen Massenfluss an Schwebeteilchen zum Verdampfer
5, der geringer ist, als die Verdampfungsrate, also die pro Zeiteinheit verdampt-
te Masse, innerhalb des Verdampfers 5 zur Erzeugung eines dampfgesittigten
Ausgangsgasstroms. Im Zuge der Verarmungsphase vermindert sich die Spei-
chermasse. Gleichwohl dndert sich der Dampfdruck des verdampften organi-
schen Ausgangsstoffs innerhalb des zur Prozesskammer 17 geleiteten Gas-
stroms nicht. Dieser Gasstrom ist permanent mit verdampftem organischen
Ausgangsstoftf gesittigt. Der Dampf kann auf dem Substrat kondensieren. Er
kann aber auch in der Prozesskammer oder auf dem Substrat chemisch reagie-

ren.

Es wird von der Verarmungsphase in die Anreicherungsphase umgeschaltet, so
lange sich noch eine Speichermasse innerhalb des Verdampfers 5 befindet.
Wiéhrend eines Beschichtungsprozesses kann mehrfach zwischen Verarmungs-

phase und Anreicherungsphase hin und her geschaltet werden.

Die Figuren 5 bis 8 zeigen ein zweites Ausfiihrungsbeispiel eines Verdampfers
5, wie er in einer in der Figur 1 dargestellten Vorrichtung verwendet werden
kann. Die Aerosolzuleitung 4 setzt sich innerhalb des rohrférmigen Gehduses
11 noch wenige Millimeter fort und greift dabei in eine Durchgangsoftnung 6”
eines ersten Verdampfungskorpers 6 ein. Dieser Verdampfungskorper 6 ist
durch einen optionalen Freiraum 24 von der Seitenwandung des Gehduses 11

beabstandet. Der Freiraum 24 dient im Wesentlichen der Warmeisolation.
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An die einen geringen Durchmesser aufweisende Durchgangsoffnung 6”
schliefit sich eine etwa einen doppelt so grofien Durchmesser aufweisende

zweite Durchgangsoffnung 6" an.

Stromabwirts des Verdampfungskorpers 6 befindet sich ein weiterer Verdamp-
fungskorper 23, der ebenfalls eine Durchgangsotfnung 23" aufweist. Die Durch-
gangsoffnung 23’ fluchtet mit der Durchgangsotfnung 6" des Verdampfungs-
korpers 6.

Stromabwirts des Verdampfungskorpers 23 befindet sich ein dem Querschnitt
des rohrformigen Gehduses 11 voll austiillender Diffusor 7. Bei diesem Diffusor
7 handelt es sich im Wesentlichen ebenfalls um einen Verdampfungskorper, da
der Diffusor 7 aus dem selben Material besteht, aus dem auch die tibrigen Ver-
dampfungskérper 6, 23, 10, 8 und 9 bestehen, ndmlich aus einem offenzelligen
Schaumkorper, wie er oben bereits beschrieben worden ist. Die Dicke des Dif-
fusors 7, also dessen in Stromrichtung gemessene Lange, ist von der Grofsen-

ordnung der Offnungsweite der Poren des Diffusors 7.

Stromabwarts schliefit sich an den Diffusor 7 ein weiterer Verdampfungskorper
10 an, der eine erste Durchgangsoffnung 7" aufweist, die denselben Durchmes-
ser aufweist, wie die Durchgangsoffnung 6" und 23’. An diese Durchgangsoft-
nung 7" schliefst sich in Stromrichtung eine weitere, durchmesserverminderte
Durchgangsoffnung 7" an. Der Boden der Durchgangsoffnung 7" ist verschlos-
sen, so dass es sich hierbei um eine Sackéffnung handelt. Der Boden der Sack-
offnung 7" wird von einem Verdampfungskorper 8 ausgebildet, der den
Durchmesser des rohrféormigen Gehduses 11 voll austiillt. Der Verdampfungs-
korper 7 und der Verdampfungskérper 8 bilden zusammen mit dem Verdamp-

fungskorper 10 eine allseitig geschlossene innere Hohlung 7/, 7.
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An den Verdampfungskorper 8 schliefst sich ein dem Verdampfungskorper 8

im Wesentlichen gleichgestalteter Verdampfungskorper 9 an.

Alle Verdampfungskorper 6, 23, 7, 10, 8, 9 liegen in beriihrender Anlage reihen-
formig hintereinander. In Stromrichtung nach dem letzten Verdampfungskor-
per 9 befindet sich ein Freiraum 25. Der Freiraum geht in die Dampfzuleitung
13 tiber. Durch die Aerosolzuleitung 4 wird ein Schwebeteilchen tragender Tra-
gergasstrom in die Durchgangsoffnungen 6’, 23" eingebracht. Die Schwebeteil-
chen gelangen mit der Gasstromung in die Wandungen der Durchgangsoff-
nungen 6’, 23’, also in den offenzelligen Verdampfungskoérpers 6 und 23.
Schwebeteilchen mit relativ hoher Masse und hoher Geschwindigkeit, also sol-
che, die einen relativ grofien Impuls tragen, kénnen bis zum Verdampfungs-
korper 7 gelangen. Dieser wirkt als Diffusor und bremst den Tragergasstrom
und damit die in ihm transportierten Schwebeteilchen. Sofern diese Schwebe-
teilchen in die Hohlung 7, 7" gelangen, treten sie dort in den Verdampfungs-

korper 10 beziehungsweise 8 ein, wo sich durch Warmeaufnahme verdampfen.

Der zuvor beschriebene Verdampfungskorper kann ein offenporiger Schaum-
korper aus glasigem Kohlenstotf oder aus glasartigem Kohlenstoff sein. Der
Schaumkorper kann mit einem Metall oder keramisch beschichtet sein. Der
Schaumkorper kann aber auch aus Glas oder aus Quarz bestehen. In einer be-
sonders bevorzugten Ausgestaltung besitzt die Oberfliche des Schaumkorpers
eine geringe optische Emissivitit. Diese ist im Infrarotbereich (200 bis 400° C)
vorzugsweise kleiner als 0,2. Bevorzugt wird die geringe Oberfldchenemissivi-

tat dadurch erreicht, dass die Zellwdnde goldbeschichtet sind.



WO 2012/175307 PCT/EP2012/060239

18

Alle offenbarten Merkmale sind (fiir sich) erfindungswesentlich. In die Offen-
barung der Anmeldung wird hiermit auch der Offenbarungsinhalt der zugeho-
rigen/ beigefiigten Priorititsunterlagen (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 eigenstindige
erfinderische Weiterbildung des Standes der Technik, insbesondere um auf Ba-

sis dieser Anspriiche Teilanmeldungen vorzunehmen.
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Bezugszeichenliste
1 Tréagergaszuleitung
2 Behailter fiir organischen Ausgangsstoft
3 Aerosol-Erzeuger
4 Aerosol-Zuleitung
5 Verdampfer
6 Verdampfungskorper
6" Durchgangsoffnung
6" Durchgangsoffnung
7 Verdampfungskorper
7" Durchgangsoffnung
7" Durchgangsoffnung
8 Verdampfungskorper
9 Verdampfungskorper
10 Verdampfungskorper
10" Durchgangsoffnung
11 rohrfoérmiges Gehduse
12 Heizung
13 Dampfzuleitung
14 Heizung
15 Reaktorgehduse
16 Gasverteiler (shower head)
17 Prozesskammer
18 Substrat
19  Suszeptor
20 Vacuum-Pumpe

21

elektrischer Kontakt

PCT/EP2012/060239

22 elektrischer Kontakt
23 Verdampfungskorper
23" Durchgangsoffnung
24 Freiraum

25 Freiraum
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ANSPRUCHE

Verfahren zum Abscheiden eines organischen Ausgangsstoffs als
Schicht auf einem Substrat (18), wobei der organische Ausgangsstoff
in Form von Schwebeteilchen in einen Tragergasstrom gebracht wird,
das so erzeugte Aerosol als vorbestimmter Massenfluss des organi-
schen Materials einem Verdampfer (5) zugeleitet wird, welcher Ver-
dampfer (5) einen Verdampfungskorper (6 - 10) mit einer grofien
Oberflache aufweist, der auf eine Verdampfungstemperatur aufge-
heizt wird, bei der die in die Nihe oder in Kontakt mit der Oberfliche
des Verdampfungskorpers (6 - 10) tretenden Schwebeteilchen ver-
dampfen, der so erzeugte Dampf vom Trédgergasstrom in eine Pro-
zesskammer (17) gebracht wird, wo er auf der Oberfldche eines Sub-
strates (18) die Schicht bildend kondensiert, dadurch gekennzeichnet,
dass zur Erzeugung eines mit dem Dampf des verdampften organi-
schen Ausgangsstoffes gesittigten Tragergasstrom zur Prozesskam-
mer, zumindest in einer Phase des Abscheideprozesses, insbesondere
in einer Anfangsphase des Abscheideprozesses der Massenfluss der
Schwebeteilchen zum Verdampfer (5) grofser ist als die Verdamp-

fungsrate der Schwebeteilchen im Verdampfer (5).

Verfahren gemdfs Anspruch 1 oder insbesondere danach, dadurch
gekennzeichnet, dass die Grofie der Schwebeteilchen kleiner ist, als
die Porengrofie des einen offenporigen Schaumkoérper aufweisenden

Verdampfungskorper (6 - 10).

Verfahren gemif einem oder mehreren der vorhergehenden Ansprii-

che oder insbesondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass in ab-
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wechselnden Phasen des Abscheideprozesses der Massenfluss des
organischen Ausgangsstoffs zum Verdampfer (5) derart variiert wird,
dass in einer Anreicherungsphase der zeitliche Massenfluss des orga-
nischen Ausgangsstoffs zum Verdampfer (5) grofser ist, als der zur
selben Zeit durch Verdampfen des organischen Ausgangsstotfs er-
zeugte Massenfluss des Dampfes und in einer Verarmungsphase der
Massenfluss des organischen Ausgangsstoffes zum Verdampfer (5)
geringfiigig kleiner ist als der zur selben Zeit durch Verdampfung des
organischen Ausgangsstotfs erzeugte Massentluss des Dampfes, wo-
bei wahrend des Abscheideprozesses von der Verarmungsphase in
die Anreicherungsphase gewechselt wird, bevor eine sich wihrend
der Anreicherungsphase im Verdampfer angereicherte Speichermasse

des organischen Ausgangsstoffs vollstindig verdampft ist.

Verfahren gemifs einem oder mehreren der vorhergehenden Ansprii-
che oder insbesondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass als
Tragergas ein insbesondere vorgeheiztes Inertgas, insbesondere
Stickstoff, Wasserstoff oder ein Edelgas, insbesondere Argon, ver-

wendet wird.

Verfahren gemifs einem oder mehreren der vorhergehenden Ansprii-
che oder insbesondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass die
Verdampfung bei einem Totaldruck im Bereich zwischen 0,1 und 100

bevorzugt zwischen 0,1 und 10 mbar erfolgt.

Verfahren gemifs einem oder mehreren der vorhergehenden Ansprii-
che oder insbesondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass der of-

fenporige Schaumkorper aus glasartigem Kohlenstoff besteht oder
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aus glasartigem Kohlenstoff und mit einem Metall, insbesondere Tan-
tal, Molybdan, Wolfram, Rhenium, Niob oder keramisch beschichtet
ist, insbesondere mit Silizium-Karbid oder Bornitrid oder aus Metall,
insbesondere Tantal, Molybddn, Wolfram, Rhenium oder Niob oder
aus Keramik, aus Glas oder aus Quarz besteht und/oder gegebenen-

falls mit einem weiteren Metall, beispielsweise Gold beschichtet ist.

Verfahren gemifs einem oder mehreren der vorhergehenden Ansprii-
che, dadurch gekennzeichnet, dass der Schaumkorper eine Porenwei-

te von mehr als 0,5 mm, vorzugsweise von mehr als 1 mm aufweist.

Vorrichtung zum Abscheiden eines organischen Ausgangsstoffes als
Schicht auf einem Substrat (18), mit einem Aerosol-Erzeuger (3) zum
Erzeugen eines dosierten Massenflusses des Ausgangsstoffs in Form
von in einem Trédgergasstrom zu einem Verdampfer (5) transportier-
ten Schwebeteilchen, wobei der Verdampfer (5) offenporige Ver-
dampfungskérper (6 - 10) aufweist mit einem als Sackhohlung aus-
gebildeten Eintrittskanal (6”), welcher Verdampfungskorper (6 - 10)
auf eine Verdampfungstemperatur aufheizbar ist, um die Schwebe-
teilchen zu verdampfen, mit einer Prozesskammer (17) zur Aufnahme
des Substrates (18), der der vom Verdampfer (5) erzeugte Dampt
durch eine Dampfzuleitung (13) zugefiihrt wird, wobei der Verdamp-
fungskorper (6 - 10) einen ersten, mit einer Durchgangsbohrung den
Eintrittskanal (6”) ausbildenden ersten Verdampfungskorper (6) und
einen zweiten, das geschlossene Ende (7’) des Eintrittskanals (6”) aus-
bildenden Verdampfungskoérper (7) aufweist zur Verhinderung des
Durchtritts nicht verdampfter Schwebeteilchen, dadurch gekenn-

zeichnet, dass der Verdampfungskorper (6 - 10), ein offenporiger
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Schaumkorper ist mit einem Porenquerschnitt von mehr als 1 mm?
und einem Porenvolumen von mindestens 90 Prozent des Gesamtvo-

lumens.

Vorrichtung gemifs Anspruch 7 oder insbesondere danach, gekenn-
zeichnet durch mehrere in Stromungsrichtung in einer Reihe hinter-
einander angeordnete Verdampfungskorper (6 - 10), wobei ein oder
mehrere erste Verdampfungskorper (6) mit einer Durchgangsboh-
rung desselben oder eines verschiedenen Durchmessers den Ein-
gangskanal bilden, wobei ein oder mehrere zweite Verdampfungs-
korper (7, 8, 9) den Stromungsquerschnitt des Verdampfers (5) voll
ausfiillend in Stromungsrichtung hinter dem einen oder mehreren

ersten Verdampfungskorper (6) angeordnet sind.

Vorrichtung gemdfs einem oder mehreren der Anspriiche 7 bis 8 oder
insbesondere danach, gekennzeichnet durch einen dritten Verdamp-
fungskorper (10), der einen insbesondere mit dem Eintrittskanal (6")
fluchtenden Austrittskanal (10") ausbildet, dessen geschlossenes Ende
(9") von dem ein oder mehreren zweiten Verdampfungskorpern (7, 8,

9) gebildet ist.

Vorrichtung gemdfs einem oder mehreren der Anspriiche 7 bis 10
oder insbesondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass die Dampf-
zuleitung (13) in einem im Reaktorgehduse (15) angeordneten Gasver-
teiler (16) mtindet, dessen Gasaustrittsfldche eine Vielzahl von siebar-
tig angeordneten Gasaustrittséffnungen aufweist und die einem das

Substrat (18) tragenden insbesondere gekiihlten Suszeptor (19) ge-
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gentiiber liegt.

12.  Vorrichtung gemafs einem oder mehreren der Anspriiche 7 bis 11
oder insbesondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass der Ver-
dampfer (5) eine Heizung (12) aufweist oder dass der Verdamp-
fungskorper (6 - 10) aus einem elektrisch leitenden Werkstoff besteht,
der mittels eines durch den Verdampfungskorper (6 - 10) geleiteten

Stroms elektrisch beheizbar ist.



WO 2012/175307 PCT/EP2012/060239

(@)
—
/ 5 N
o) H f
2 ~Lf
1 T™—o
i \\\ T
H \\ ~
<~ i <~
~— \. ~—
M

I — i
° > —
P e
~ -t
T (I
- K1 A
O N f " 63
|

(@ O

-~ \y

- - W - o -
S \

4 r— ™~




PCT/EP2012/060239

WO 2012/175307

2/3

NAN

9
< 777>
ooooo \M“M\NNONAQ
/9999999
s
N 555708
PO
5
N
00.0/“

,/00» <5
%5

SPARA XD
A\

¢l



PCT/EP2012/060239

WO 2012/175307

~
/
M

¢
1 '
FAAANARNININIRINENR RN NANNANRUNRRNNNNNNNNNAN AANANANINANANKALANAN NN NN NNNAN

- IR

=% EANANANNLLALEANATHRARALA AN ANNAN NN NN AN
A Y 4 ? I o o S b s S S S N R S o R a7 \
| Al ohs Sehesinbiliubdtel N g
' % L)X p ) \ N
77777227 27777777 %WMMMJ £ _/.m g D)1 3 \ .
’ h VI’\IN).U m“ ’
4&U\0 2 R\ |
\ § vﬂ.ﬂﬂh 1 ﬂw w)\\\ R R s
77777 7T 77777, Am_dvﬁn - 5 ﬁw L N \
. 7 (RS e S gy /s ) Y N
% ‘w_dlmmv\\wud.f GV EY O e E R P L e s T v s EWAR VY U EPLR 4 .w_yw(u \
% ) Kl A s pay wepaypag rars U RA UL FACN W U
“ \\ o rn ,.\\m)? ,w _.\FM\NO@ e n.r. rﬁ.r f\\:.k, mh.r »;\:»; rn.&ylﬂﬂ.r rn.;r w.wﬁﬂ.&\*w}f ,w s ,wx’%» [r
. \\\\\~\\\\ H\\\ %QQNN%\\QN\\\\ LA L \\\N\\\ L LN L \\lﬂ\r\\\\ \E\PA\\ L e *N
_V//A// AN ARRRERARN RN ARAN RN AN NANNANAY ANNNN SANANTNAN | NANANANNNNNN AN ANNNNY ANNNANNN .7 NANNN NN .//d NN\N

[ /
¢l Gd

F
6 8

Pl
Lot L !

7
vl

~HE
LI

5

i
¢¢ L1

\
9

BERICHTIGTES BLATT (REGEL 91) ISA/EP



PCT/EP2012/060239

WO 2012/175307

3/3

)

N
=

5

s

BRI
ok

L.

T
'S

o

3
¥

e

Y

£3 1

s

I
Y
>

3
=
Y Q,f"

T T Tt I T
GG ST A
A A AR 2 AR

by

ey

S

PR PR P PR P

A qWL‘.:\/

e

/

N —

N

=Y

7

— -

—_—

¢l

G

4

(@) \4\




INTERNATIONAL SEARCH REPORT

International application No

PCT/EP2012/060239

A. CLASSIFICATION OF SUBJECT MATTER

INV. C23C14/12 C23C14/24
ADD.

C23C14/22 HO1L51/00

According to International Patent Classification (IPC) or to both national classification and IPC

B. FIELDS SEARCHED

Minimum documentation searched (classification system followed by classification symbols)

C23C HOIL BO1D BO5D

Documentation searched other than minimum documentation to the extent that such documents are included in the fields searched

Electronic data base consulted during the international search (name of data base and, where practicable, search terms used)

EPO-Internal

C. DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT

Category™ | Citation of document, with indication, where appropriate, of the relevant passages Relevant to claim No.

X US 2006/115585 Al (BULOVIC VLADIMIR [US]
ET AL) 1 June 2006 (2006-06-01)

Y paragraphs [0002], [0021]; figure 1
page 10, line 22

1,4,5
2,7

X WO 2005/093117 A2 (EASTMAN KODAK CO [US]:
LONG MICHAEL [US]; STRIP DAVID RICHARD
[US]; GR) 6 October 2005 (2005-10-06)

Y page 3, line 4 - Tine 17

page 3, line 30

page 6, line 24 - line 31; figure 1

page 6, line 26

1,6

8-12

_/__

See patent family annex.

Further documents are listed in the continuation of Box C.

* Special categories of cited documents : . . . . L
"T" later document published after the international filing date or priority
date and not in conflict with the application but cited to understand

"A" document defining the general state of the art which is not considered the principle or theory underlying the invention

to be of particular relevance

"E" earlier application or patent but published on or after the international

- "X" document of particular relevance; the claimed invention cannot be
filing date

considered novel or cannot be considered to involve an inventive

"L" document which may throw doubts on priority claim(s) or which is
cited to establish the publication date of another citation or other
special reason (as specified)

"O" document referring to an oral disclosure, use, exhibition or other
means

"P" document published prior to the international filing date but later than
the priority date claimed

step when the document is taken alone

"Y" document of particular relevance; the claimed invention cannot be
considered to involve an inventive step when the document is
combined with one or more other such documents, such combination
being obvious to a person skilled in the art

"&" document member of the same patent family

Date of the actual completion of the international search

17 September 2012

Date of mailing of the international search report

24/09/2012

Name and mailing address of the ISA/

European Patent Office, P.B. 5818 Patentlaan 2
NL - 2280 HV Rijswijk

Tel. (+31-70) 340-2040,

Fax: (+31-70) 340-3016

Authorized officer

Kudelka, Stephan

Form PCT/ISA/210 (second sheet) (April 2005)

page 1 of 2




INTERNATIONAL SEARCH REPORT

International application No

PCT/EP2012/060239

C(Continuation). DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT

21 January 2010 (2010-01-21)
figure 1

Category™ | Citation of document, with indication, where appropriate, of the relevant passages Relevant to claim No.
Y WO 2006/100058 A2 (CREAPHYS GMBH [DE]; 2,7,8
FROEB HARTMUT [DE]; DRECHSEL JENS [DE])
28 September 2006 (2006-09-28)
page 15, Tines 1-3
page 11, Tines 9-10
page 4, lines 5-16
page 11, Tines 1-24
Y WO 2009/020562 Al (EASTMAN KODAK CO [US]; 8-12
LONG MICHAEL [US]; KOPPE BRUCE EDWARD
[US]) 12 February 2009 (2009-02-12)
page 3, lines 21-27; figure 1
page 5, lines 28-30
page 9, lines 7-16
Y US 2010/015324 Al (NEGISHI TOSHIO [JP]) 11

Form PCT/ISA/210 (continuation of second sheet) (April 2005)

page 2 of 2




INTERNATIONAL SEARCH REPORT

Information on patent family members

International application No

PCT/EP2012/060239
Patent document Publication Patent family Publication

cited in search report date member(s) date

US 2006115585 Al 01-06-2006 US 2006115585 Al 01-06-2006
US 2011262624 Al 27-10-2011
US 2012148743 Al 14-06-2012

WO 2005093117 A2 06-10-2005 CN 1934284 A 21-03-2007
EP 1733066 A2 20-12-2006
JP 2007531819 A 08-11-2007
KR 20070004754 A 09-01-2007
TW 1360581 B 21-03-2012
US 2005208220 Al 22-09-2005
WO 2005093117 A2 06-10-2005

WO 2006100058 A2 28-09-2006 DE 102005013875 Al 02-11-2006
EP 1874976 A2 09-01-2008
JP 2008534775 A 28-08-2008
KR 20080006562 A 16-01-2008
TW 1335940 B 11-01-2011
US 2008193644 Al 14-08-2008
WO 2006100058 A2 28-09-2006

WO 2009020562 Al 12-02-2009  EP 2188409 Al 26-05-2010
JP 2010535941 A 25-11-2010
TW 200924855 A 16-06-2009
US 2009039175 Al 12-02-2009
WO 2009020562 Al 12-02-2009

US 2010015324 Al 21-01-2010  CN 101641457 A 03-02-2010
DE 112008000669 T5 25-03-2010
KR 20090114475 A 03-11-2009
TW 200907078 A 16-02-2009
US 2010015324 Al 21-01-2010
WO 2008117690 Al 02-10-2008

Form PCT/ISA/210 (patent family annex) (April 2005)




INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT

Internationales Aktenzeichen

PCT/EP2012/060239

A. KLASSIFIZIERUNG DES ANMELDUNGSGEGENSTANDE!

INV. C23C14/12 C23C14/24
ADD.

® £23014/22

HO1L51/00

Nach der Internationalen Patentklassifikation (IPC) oder nach der nationalen Klassifikation und der IPC

B. RECHERCHIERTE GEBIETE

C23C HOIL BO1D BO5D

Recherchierter Mindestprufstoff (Klassifikationssystem und Klassifikationssymbole )

Recherchierte, aber nicht zum Mindestprifstoff gehérende Veréffentlichungen, soweit diese unter die recherchierten Gebiete fallen

EPO-Internal

Waéhrend der internationalen Recherche konsultierte elektronische Datenbank (Name der Datenbank und evtl. verwendete Suchbegriffe)

C. ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN

Kategorie®

Bezeichnung der Veréffentlichung, soweit erforderlich unter Angabe der in Betracht kommenden Teile

Betr. Anspruch Nr.

ET AL) 1. Juni 2006 (2006-06-01)
Y Absédtze [0002],
Seite 10, Zeile 22

Y Seite 3,
Seite 3,
Seite 6,
Seite 6,

Zeile 4 - Zeile 17
Zeile 30

Zeile 26

X US 2006/115585 Al (BULOVIC VLADIMIR [US]
[0021]; Abbildung 1

X WO 2005/093117 A2 (EASTMAN KODAK CO [US];
LONG MICHAEL [US]; STRIP DAVID RICHARD
[US]; GR) 6. Oktober 2005 (2005-10-06)

Zeile 24 - Zeile 31; Abbildung 1

_/__

1,4,5
2,7

1,6

8-12

Weitere Verdffentlichungen sind der Fortsetzung von Feld C zu entnehmen Siehe Anhang Patentfamilie

* Besondere Kategorien von angegebenen Veréffentlichungen

"A" Veréffentlichung, die den allgemeinen Stand der Technik definiert,
aber nicht als besonders bedeutsam anzusehen ist

"E" fruhere Anmeldung oder Patent, die bzw. das jedoch erst am oder nach
dem internationalen Anmeldedatum veréffentlicht worden ist

"L" Veréffentlichung, die geeignet ist, einen Prioritatsanspruch zweifelhaft er-
scheinen zu lassen, oder durch die das Veréffentlichungsdatum einer
anderen im Recherchenbericht genannten Veréffentlichung belegt werden
soll oder die aus einem anderen besonderen Grund angegeben ist (wie
ausgefuhrt)

"O" Veréffentlichung, die sich auf eine miindliche Offenbarung,
eine Benutzung, eine Ausstellung oder andere MaBnahmen bezieht

"P" Veréffentlichung, die vor dem internationalen Anmeldedatum, aber nach
dem beanspruchten Prioritatsdatum veréffentlicht worden ist

"T" Spétere Veroffentlichung, die nach dem internationalen Anmeldedatum
oder dem Prioritatsdatum verdffentlicht worden ist und mit der
Anmeldung nicht kollidiert, sondern nur zum Verstéandnis des der
Erfindung zugrundeliegenden Prinzips oder der ihr zugrundeliegenden
Theorie angegeben ist

"X" Veréffentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung
kann allein aufgrund dieser Veroéffentlichung nicht als neu oder auf
erfinderischer Tatigkeit beruhend betrachtet werden

"Y" Verdffentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung
kann nicht als auf erfinderischer Tatigkeit beruhend betrachtet
werden, wenn die Veréffentlichung mit einer oder mehreren
Veroffentlichungen dieser Kategorie in Verbindung gebracht wird und
diese Verbindung flur einen Fachmann naheliegend ist

"&" Veréffentlichung, die Mitglied derselben Patentfamilie ist

Datum des Abschlusses der internationalen Recherche

17. September 2012

Absendedatum des internationalen Recherchenberichts

24/09/2012

Name und Postanschrift der Internationalen Recherchenbehérde

Europaisches Patentamt, P.B. 5818 Patentlaan 2
NL - 2280 HV Rijswijk

Tel. (+31-70) 340-2040,

Fax: (+31-70) 340-3016

Bevoliméchtigter Bediensteter

Kudelka, Stephan

Formblatt PCT/ISA/210 (Blatt 2) (April 2005)

Seite 1 von 2




INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT

Internationales Aktenzeichen

PCT/EP2012/060239

C. (Fortsetzung) ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN

21. Januar 2010 (2010-01-21)
Abbildung 1

Kategorie® | Bezeichnung der Verdffentlichung, soweit erforderlich unter Angabe der in Betracht kommenden Teile Betr. Anspruch Nr.
Y WO 2006/100058 A2 (CREAPHYS GMBH [DE]; 2,7,8
FROEB HARTMUT [DE]; DRECHSEL JENS [DE])
28. September 2006 (2006-09-28)
Seite 15, Zeilen 1-3
Seite 11, Zeilen 9-10
Seite 4, Zeilen 5-16
Seite 11, Zeilen 1-24
Y WO 2009/020562 Al (EASTMAN KODAK CO [US]; 8-12
LONG MICHAEL [US]; KOPPE BRUCE EDWARD
[US]) 12. Februar 2009 (2009-02-12)
Seite 3, Zeilen 21-27; Abbildung 1
Seite 5, Zeilen 28-30
Seite 9, Zeilen 7-16
Y US 2010/015324 Al (NEGISHI TOSHIO [JP]) 11

Formblatt PCT/ISA/210 (Fortsetzung von Blatt 2) (April 2005)

Seite 2 von 2




INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT

Angaben zu Veroffentlichungen, die zur selben Patentfamilie gehéren

Internationales Aktenzeichen

PCT/EP2012/060239
Im Recherchenbericht Datum der Mitglied(er) der Datum der
angefihrtes Patentdokument Veroffentlichung Patentfamilie Veroffentlichung
US 2006115585 Al 01-06-2006 US 2006115585 Al 01-06-2006
US 2011262624 Al 27-10-2011
US 2012148743 Al 14-06-2012
WO 2005093117 A2 06-10-2005 CN 1934284 A 21-03-2007
EP 1733066 A2 20-12-2006
JP 2007531819 A 08-11-2007
KR 20070004754 A 09-01-2007
TW 1360581 B 21-03-2012
US 2005208220 Al 22-09-2005
WO 2005093117 A2 06-10-2005
WO 2006100058 A2 28-09-2006 DE 102005013875 Al 02-11-2006
EP 1874976 A2 09-01-2008
JP 2008534775 A 28-08-2008
KR 20080006562 A 16-01-2008
TW 1335940 B 11-01-2011
US 2008193644 Al 14-08-2008
WO 2006100058 A2 28-09-2006
WO 2009020562 Al 12-02-2009  EP 2188409 Al 26-05-2010
JP 2010535941 A 25-11-2010
TW 200924855 A 16-06-2009
US 2009039175 Al 12-02-2009
WO 2009020562 Al 12-02-2009
US 2010015324 Al 21-01-2010 CN 101641457 A 03-02-2010
DE 112008000669 T5 25-03-2010
KR 20090114475 A 03-11-2009
TW 200907078 A 16-02-2009
US 2010015324 Al 21-01-2010
WO 2008117690 Al 02-10-2008

Formblatt PCT/ISA/210 (Anhang Patentfamilie) (April 2005)




	Page 1 - front-page
	Page 2 - front-page
	Page 3 - description
	Page 4 - description
	Page 5 - description
	Page 6 - description
	Page 7 - description
	Page 8 - description
	Page 9 - description
	Page 10 - description
	Page 11 - description
	Page 12 - description
	Page 13 - description
	Page 14 - description
	Page 15 - description
	Page 16 - description
	Page 17 - description
	Page 18 - description
	Page 19 - description
	Page 20 - description
	Page 21 - description
	Page 22 - claims
	Page 23 - claims
	Page 24 - claims
	Page 25 - claims
	Page 26 - claims
	Page 27 - drawings
	Page 28 - drawings
	Page 29 - drawings
	Page 30 - drawings
	Page 31 - wo-search-report
	Page 32 - wo-search-report
	Page 33 - wo-search-report
	Page 34 - wo-search-report
	Page 35 - wo-search-report
	Page 36 - wo-search-report

