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(57) Abstract: The invention relates to a method and a device for coating at least one substrate with a thin layer in a processing
chamber (2) of a reactor (1). A solid or liquid starting material (15) stored at least in a reservoir (12) is guided into the processing
chamber (2) as a gas or an aerosol by means of a carrier gas, where it is condensed on the substrate (3). The solid or liquid starting
¢, material (15) is maintained at a source temperature which is higher than the substrate temperature. In order to enable a targeted
& adjustment of the composition, sequence of layers and properties of the contact surface which determine the properties of the com-
O ponents, the carrier gas flows through the starting material (15) and the supply of the gaseous starting material to the processing
chamber (2) is controlled by means of at least one valve (8) and one mass flow regulator (9).
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(57) Zusammenfassung: Die Erfindung betrifft ein Verfahren und eine Vorrichtung zum Beschichten mindestens eines Substrates
mit einer diinnen Schicht in einer Prozesskammer (2) eines Reaktors (1), wobei ein mindestens in einem Vorratsbehdlter (12) bevorra-
teter fester oder fliissiger Ausgangsstoff (15) als Gas oder Aerosol mittelst eines Trigergases in die Prozesskammer (2) gebracht wird
und dort auf dem Substrat (3) kondensiert, wobei der feste oder fliissige Ausgangsstoff (15) auf einer Quellentemperatur gehalten
wird, die héher ist als die Substrattemperatur. Um eine gezielte Einstellung von Zusammensetzung, Schichtfolge und Eigenschaften
der Grenzflédche, die die Eigenschaften der Bauelemente bestimmen zu erlauben, ist vorgesehen, dass das Trégergas den Ausgangs-
stoff (15) durchstromt und die Zufuhr des gasformigen Ausgangsstoffes zur Prozesskammer (2) mittelst mindestens eines Ventils (8)

und eines Massenflussreglers (9) kontrolliert wird.
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Verfahren zum Beschichten eines Substrates und Vorrichtung zur Durchfiih-

rung des Verfahrens

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zum Beschichten mindestens eines Substra-
tes mit einer diinnen Schicht in einer Prozesskammer eines Reaktors, wobei
mindestens ein in einem Vorratsbehélter bevorrateter fester oder fliissiger Aus-
gangsstoff als Gas oder Aerosol mittelst eines Tragergases in die Prozesskam-
mer gebracht wird und dort auf einem Substrat kondensiert, wobei der feste
oder fliissige Ausgangsstoff auf einer Quellentemperatur gehalten wird, die
hoher ist als die Substrattemperatur. Die Erfindung betrifft dariiber hinaus eine
Vorrichtung, insbesondere zur Durchfiihrung dieses Verfahrens mit einem Re-
aktorgehduse und einer darin angeordneten Prozesskammer, in welcher sich
ein temperierbarer Substrathalter und ein temperierbares Gaseinlassorgan be-
finden, mit von mehreren temperierbaren Behéltern zur Aufnahme je eines fe-
sten oder fliissigen Ausgangsstoffes zum Gaseinlassorgan fithrende, temperier-
bare Gasleitungen fiir ein Tragergas und des jeweiligen in die Gasform gebrach-
ten Ausgangsstoffes. In den Behéltern wird der Ausgangsstoff bei einem regu-
lierten Druck bevorratet. Die Beschichtung findet in der Prozesskammer eben-

falls bei einem regulierten Druck statt.

Eine derartige Vorrichtung beschreibt die WO 01/61077 A2. Dort befindet sich
in einer Prozesskammer eines Reaktors ein kiihlbarer Substrathalter, dem ein
beheizbares Gaseinlassorgan in Form eines Duschkopfes gegentiberliegt. In das
Gaseinlassorgan miinden getrennt voneinander Gasleistungen, durch welche
ein Tragergas und im jeweiligen Trégergas geloste gasformige Ausgangsstoffe
der Prozesskammer zugefiihrt werden. Die gasformigen Ausgangsstoffe ent-
stammen Behéltern, die auf eine Quellentemperatur aufgeheizt sind. In diesen
Behéltern befinden sich gasférmige oder fliissige Ausgangsstoffe. Durch die
verschlieSbaren Behilteréffnungen dampft der fliissige oder feste Ausgangs-

stoff. Dieser Dampf wird vom Trégergas transportiert.

BESTATIGUNGSKOPIE
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In dieser WO 01/61071 A1 werden weitere Schriften genannt, die sich ebenfalls
mit einem gattungsgeméflen Verfahren zur Kondensationsbeschichtung befas-
sen, beispielsweise die US 5,554,220. Diese Schrift offenbart ein Verfahren zur
OVPD. Mit diesem Verfahren sollen Schichten aus optischen, nicht linearen,
organischen Salzen abgeschieden werden. Diese Salze werden in einem Schiff-
chen (Tiegel) bevorratet, welches sich in einer heizen Zone des Reaktors befin-
det. Zufolge der dort herrschenden Quellentemperatur verdampft das organi-
sche Salz. Mittelst eines iiber das Schiffchen stromenden Tréagergasstroms wird
der in die Gasform gebrachte feste Ausgangsstoff weiter in eine Depositionszo-
ne transportiert, wo auf einem Substrathalter ein Substrat angeordnet ist. Da die
Substrattemperatur niedriger ist, als die Quellentemperatur, kondensiert der
gasformige Ausgangsstoff auf der Substratoberfliche zu einem diinnen Film.
Mit dieser Methode bzw. mit den dort beschriebenen Vorrichtungen lassen sich
die Basismaterialien, namlich Schichten, fiir organische Leuchtdioden OLED

aus kleinen Molekiilen fertigen.

Die zu erzielende Schichtdicke wird bei dem Verdampfungsverfahren durch
die Depositionszeit festgelegt. Die Depositionsrate wird durch die Temperatur
des Verdampferschiffchens festgelegt. Werden mehrere Quellen, also mehrere
Schiffchen oder Tiegel verwendet, kann es zu Querverunreinigung der ver-
schiedenen Quellensubstanzen kommen. Jede Quelle muss daher in einer sepa-
raten Prozesskammer angeordnet werden. Ferner tritt eine ungewollte Vertei-
lung von Materialien mit hohem Dampfdruck in dem gesamten Depositionssy-
stem auf. Dies fiihrt zu einer unkontrollierten Verschleppung in nachfolgende

Schichten der Struktur oder in den nachsten Prozess.

OLEDs mit hoher Leuchtkraft, niedrigen Betriebsspannungen und langer Le-
bensdauer benstigen eine Folge aus vielen dotierten und undotierten Schichten.

Diese miissen in einem Prozess nacheinander abgeschieden werden. Zu diesen
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Schichten gehoren Elektronen- und Lochleiter, Barriereschichten und aktive
lichtemittierende, lichtleitende oder lichtreflektierende Schichten. Diese Schich-
ten sollen bevorzugt so hergestellt werden, dass sich die Zusammensetzung
und damit ihre Eigenschaften in Depositionsrichtung dndert. Die Schichteigen-
schaften, also die Schichtzusammensetzung oder der Dotierstoffgehalt sollen
sich sowohl abrupt, als auch kontrolliert stetig &ndern konnen. Ersteres ist fiir

scharfe Grenzfliachen zwischen den Schichten erforderlich.

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, die zuvor erdrterten Nachteile zu
beheben und ein Verfahren anzugeben, mittelst welchem eine gezielte Einstel-
lung von Zusammensetzung, Schichtfolge und Eigenschaften der Grenzfladche,

die die Eigenschaften der Bauelemente bestimmen, erlaubt.

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

Der Anspruch 1 zielt auf ein Verfahren ab, bei dem das Trédgergas den Aus-
gangsstoff durchstromt und die Zufuhr des gasférmigen Ausgangsstoffs zur
Prozesskammer mittelst mindestens eines Ventils und eines Massenflussreglers
kontrolliert wird. Bei dem Ventil handelt es sich bevorzugt um ein Umschalt-
ventil, das zwischen dem Behilter und dem Gaseinlassorgan angeordnet ist.
Der Massenflussregler kann vor dem Behilter angeordnet sein. Um die Ver-
dampfungsrate konstant zu halten, ist der Behalter thermostatisiert. Auch die
Gaszuleitung zum Behdlter ist bevorzugt thermostatisiert, so dass das in dem
Behdilter einstromende Gas dieselbe Temperatur besitzt, die auch der feste oder
fliissige Ausgangsstoff besitzt. Um den Gasdruck innerhalb des Behélters zu
kontrollieren, kann sich stromabwarts des Behalters in der Gasleitung ein
Druckkontrollorgan befinden, mittels welchem der Druck im Behilter auf ei-
nem vordefinierten Wert gehalten wird. Mittelst des Ventils kann der aus dem
Behilter stromende Gasfluss, der aus dem Trégergas und dem darin geldsten

gasformigen Ausgangsstoff besteht, entweder in die Prozesskammer oder in
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einem Auspuff geleitet werden. Mit dieser Vent-Run-Schaltung ist eine genaue
Voreinstellung der Gaskonzentration und eine schlagartige Zuschaltung des
Ausgangsstoffes moéglich. In einer Weiterbildung der Erfindung ist vorgesehen,
dass mindestens zwei verschiedene Behélter voneinander verschiedene Aus-
gangsstoffe beinhalten und individuell von einem Tragergas durchstrémt und
die Zufuhr der jeweiligen gasformigen Ausgangsstoffe zur Prozesskammer mit-
telst Ventilen und Massenflussreglern kontrolliert werden. Dabei ist jedem Be-
hilter ein Ventil und ein Massenflussregler zugeordnet. Ferner kann vorgese-
hen sein, dass die Zufuhr mindestens eines der mindestens zwei in je einem
Trégergas gelosten Ausgangsstoffe durch Variation des geregelten Massenflus-
ses wihrend des Abscheidungsprozesses geandert wird. Ferner ist vorgesehen,
dass der Massenfluss ein- oder ausgeschaltet wird. Der Massenfluss kann aber
auch stetig an- oder absteigen. Als Ausgangsstoffe dienen bevorzugt organische
Molekiile. Die abgeschiedene Schicht kann zu einer OLED weiterverarbeitet
werden. Bevorzugt werden nacheinander eine Vielzahl aus ein oder mehreren
Ausgangsstoffen bestehende Schichten abgeschieden. Die Schichten dieser
Schichtfolgen kénnen aus unterschiedlichen Materialien bestehen. Die erfin-
dungsgemaifie Vorrichtung zeichnet sich dadurch aus, dass die Gasstréme, die
zum Gaseinlassorgan gefiihrt werden, mittelst Ventilen und Gasmassenfluss-
reglern zeitlich kontrollierbar in die Prozesskammer leitbar sind. Hierzu ist ins-
besondere vorgesehen, dass jeder der Behilter von unten nach oben durch-
stromt ist. Der gasférmige oder fliissige Ausgangsstoff kann daher auf einer
pordsen Zwischenwand des Behdlters liegen, durch welche das auf die Tempe-
ratur des Ausgangsstoffes temperierte Tragergas stromt. Die Massenflussregler
sind vorzugsweise dem Behélter vorgeordnet. Ein Umschaltventil ist dem Be-
hilter nachgeordnet. Ein Druckregler kann dem Behélter ebenfalls nachgeord-

net sein und befindet sich zwischen Behilter und dem Umschaltventil.

Die gasférmigen Ausgangsstoffe zur Herstellung der Bauelementstrukturen

werden in einem Gasstrom, z.B. Stickstoff, Argon oder Helium transportiert.
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Die Depositionsrate, die Zusammensetzung und die Menge an Dotierstoff, die
in die Schicht eingebaut wird, wird durch die Konzentration der jeweiligen
Ausgangssubstanzen im Gasstrom bestimmt. Die Einstellung der jeweiligen
Konzentration im Gasstrom erfolgt mittelst mehreren unabhéngigen Massen-
flussreglern. Es sind auch Verdiinnungsleitungen vorgesehen, die nach dem
Umschaltventil in die Zuleitung zum Gaseinlassorgan miinden. Es besteht die
Moglichkeit durch eine Verdnderung der Quellentemperatur den Dampfdruck
der Ausgangsstoffe in den jeweiligen Behéltern unabhéngig voneinander zu
verandern, um damit die Konzentration im Gasfluss wesentlich zu erhthen
oder zu erniedrigen. Der jeweilige Quellenbehdlter ist so aufgebaut, dass sich
die Zusammensetzung des Gasstroms reproduzierbar und nahezu linear mit
dem Trégergasfluss dndert. Die Leitungen von den Quellen zum Reaktor sind
so aufgebaut, dass die eingestellten Gaszusammensetzungen erhalten bleiben.
Die Gasleitungen sind insbesondere derart temperiert, dass der Dampfdruck
des gasformigen Ausgangsstoffes im Tragergas niedriger ist, als der Sétti-
gungsdampfdruck, so dass keine Kondensation entstehen kann. Diese Voraus-
setzungen gelten auch fiir die Temperatur des Gaseinlassorganes. Durch eine
Separation der Quellen und der Leitungen erfolgt keine gegenseitige Verunrei-
nigung. Die Drucke in den Leitungen bzw. in den Behéltern werden iiber den
obengenannten Druckregler geregelt. Ein abruptes und reproduzierbares Ab-
und Anschalten der Quelle ist durch die Ventile moglich. Diese befinden sich
moglichst in der Nidhe des Reaktors. Da alle Quellen rdumlich voneinander ge-
trennt sind, erfolgt keine Kreuzkontermination der Quellen. Die Deposition
einer Schichtenfolge, die aus mehreren qualitativ unterschiedlichen Schichten
besteht, kann in einer Prozesskammer erfolgen, und zwar in unmittelbar auf-
einander abfolgenden Schritten. Eine gegenseitige Beeinflussung der Gasstrome
erfolgt nicht, da die Zusammenfiihrung der stark verdiinnten Quellenfliisse erst
kurz vor der Prozesskammer erfolgt. Das Gaseinlassorgan des Reaktors und
der Gasweg vom Gaseinlassorgan zum Substrat ist so gestaltet, dass die einge-

stellten Gaszusammensetzungen sich nicht unreproduzierbar veréndern. Die
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Schichtdicken werden somit im Wesentlichen nur durch die Schaltzeiten defi-
niert. Durch den erfindungsgeméflen Aufbau der Prozesskammer und der Pe-
ripherie, also der Anordnung der Ventile der Behélter und der Massenfluss-
regler ist eine sehr schnelle Zusammensetzungsédnderung der Gasphase und
damit der Schichtzusammensetzung moglich. Die oben beschriebene Vent-Run-
Schaltung erméglicht eine genaue Voreinstellung der Gaskonzentration. Bevor-
zugt befinden sich in dem gesamten Depositionssystem keine ungespiilten
Leerrdume, so dass keine ungewiinschte Vermischung der Gase erfolgt. Aus
diesen Griinden sind die Eigenschaften der Grenzflidchen zwischen den einzel-
nen abgeschiedenen Schichten genau einstellbar. In Wachstumspausen kénnen
die Oberfldchen mit einem Inertgas gespiilt werden. Die Pausenzeiten sind ins-
besondere zufolge der Vent-Run-Schaltung frei wéahlbar. Minimale Pausenzei-
ten im Bereich von wenigen Sekunden Bruchteilen sind moglich. Schaltzeiten
fiir die Position oder Pausen von einigen Sekundenbruchteilen bis zu mehreren
Minuten sind einstellbar. Die Prozessparameter in den Wachstumspausen sind
weitestgehend frei einstellbar. Z.B. kann der Gasstrom, die Temperatur vorein-
gestellt werden. Das erfindungsgeméfle Verfahren zeichnet sich dadurch aus,
dass das Wachstum der Schichten nicht nur graduell begonnen oder graduell
beendet werden kann. Das Schichtwachstum lésst sich vielmehr abrupt ein-
oder ausschalten. Dies fiihrt zu einer prézisen Kontrolle der Grenzfldchen der
einzelnen aufeinander abgeschiedenen Schichten. Die Schichten kénnen eine
Dicke von nur wenigen Nanometern aufweisen. Zwischen den einzelnen
Schichten kénnen auch subatomare Lagen abgeschieden werden, um die Grenz-
flachen zu beeinflussen. Mittels dieser subatomaren Lagen konnen die Oberfla-
chenladungen abgesittigt werden. Dies fiihrt zu einer gewiinschten Bandver-
biegung. Zur Beeinflussung der Grenzflichen und insbesondere der Grenzfla-
chen-Aufladungen kénnen Metalle oder Polymere abgeschieden werden. Es ist
aber auch moglich, die Grenzflachen lediglich durch pausieren des Wachstums
zu beeinflussen. Hierzu wird die Deposition abrupt abgeschaltet. Es wird eine

gewisse Zeit gewartet. In dieser Zeit findet kein Wachstum statt. In dieser Zeit
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kann sich die Oberfldche elektronisch verdndern. Nach der Wartezeit kann das
Schichtwachstum abrupt oder graduell wieder begonnen werden. Erfindungs-
gemafd werden Festkorper oder Flissigkeiten als Ausgangsstoffe verwendet. Es
kénnen dabei solche Ausgangsstoffe verwendet werden, die sich verdampfen
lassen. Es koénnen aber auch solche Ausgangsstoffe verwendet werden, bei de-
nen die Verdampfungstemperatur hoher ist als die Zerlegungstemperatur. Sol-
che Stoffe lassen sich nicht verdampfen, da sie sich vorher chemisch zerlegen.

Diese Stoffe konnen als Aerosol, also als Nebel transportiert werden.

Ausfiihrungsbeispiele der Erfindung werden anhand beigefiigter Zeichnungen

erldutert. Es zeigen:

Fig. 1 den grob schematischen Aufbau einer Vorrichtung zur Durchfiih-
rung des Verfahrens mit einem eine Prozesskammer aufweisenden

Reaktor und zwei Behilter fiir die Ausgangsstoffe,

Fig.2a  den zeitlichen Verlauf der Konzentration eines in die Prozesskam-

mer geleiteten Dotierstoffes,

Fig.2b  den zugehorigen Verlauf der Konzentration eines in die Prozess-

kammer gebrachten schichtbildenden Ausgangsstoffes (A),

Fig.2c  das resultierende Dotierstoffprofil der Schicht als Funktion der
Schichtdicke,

Fig. 3a den zeitlichem Verlauf der Konzentration eines in die Prozesskam-

mer geleiteten ersten Ausgangsstoffes (A),
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korrespondierend zu Figur 3a den zeitlichen Verlauf der Konzentra-

tion eines in die Prozesskammer geleiteten zweiten Ausgangsstoffes

(B),

korrespondierend zu den Figuren 3a und 3b die Schichtzusammen-

setzung als Tiefenprofil,

grobschematisch dargestellt ein weiteres Ausfiihrungsbeispiel einer

Beschichtungsvorrichtung,

der Grundriss eines kreisformigen Gasauslassorgans 4,

der Grundriss eines rechteck-formigen Gasauslassorgans in Form

eines Quadrates,

der Grundriss eines rechteckigen Gasauslassorganes in Form eines

schmalen Streifens und

ein weiteres Ausfithrungsbeispiel geméafs Fig. 4.

Die in der Figur 1 dargestellte Vorrichtung besteht aus einem Reaktor 1, der ein

temperierbares Gehduse aufweist. Die Heizung und die Gasableitung und wei-

tere an sich bekannte Ausgestaltungsmerkmale dieses Reaktors 1 sind der

Ubersichtlichkeit halber in der Zeichnung nicht dargestellt. Der Boden der sich

in dem Reaktor befindlichen Prozesskammer 2 wird von einem Substrathalter 7

ausgebildet, welcher temperierbar ist. In der Regel wird der Substrathalter 7

gekiihlt, damit die durch das Gaseinlassorgan 4 in die Prozesskammer 2 hinein-

stromenden gasférmigen Ausgangsstoffe auf dem auf dem Substrathalter 7 lie-

genden Substrat 3 aufkondensieren, um eine diinne Schicht auszubilden.
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Das Gaseinlassorgan 4 kann die Form eines Duschkopfes haben. Oberhalb des
Gaseinlassorganes 4 befindet sich eine Gasmischkammer, in welche mehrere
temperierte Gasleitungen 5 miinden. Im Ausfithrungsbeispiel sind zwei tempe-
rierte Leitungen 5 dargestellt. Die Temperatur der Leitungen 5 und des
Gaseinlassorganes 4 ist hoher als die Substrattemperatur und so hoch, dass in-
nerhalb der Leitungen der gasférmige Ausgangsstoff nicht kondensiert, sich

nicht chemisch verandert, insbesondere sich nicht zerlegt.

Die gasférmigen Ausgangsstoffe werden in Gasquellen bereitgestellt. Diese
Gasquellen bestehen aus einem Behlter 11, der eine temperierbare Wand 12
besitzt. Die Wand 12 wird auf eine Quellentemperatur geheizt, die hoher ist, als
die Substrattemperatur. In den Boden des Behilters 11 miindet eine temperierte
Zuleitung 13. Die Leitung wird bevorzugt auf derselben Temperatur gehalten,
wie die Behilterwand 12. Die Leitung 13 wird mit einem Trégergas gespeist,
dessen Fluss von einem Massenflussregler 9 eingestellt wird. Als Trdgergas
kommen z.B. Stickstoff, Argon oder Helium in Betracht. Dieses Trdgergas
durchstromt eine pordse Zwischenwand 14. Auf der pordsen Zwischenwand 14
liegt der feste, gegebenenfalls auch fliissige Ausgangsstoff. Der Ausgangsstoff
besteht aus kleinen organischen Molekiilen, wie sie beispielsweise in der US
5,554,220 genannt sind. Das Tradgergas durchstromt den fliissigen oder festen
Ausgangsstoff 15. Der auf der obenliegenden Behilterdffnung ausstrémende
Tragergasstrom ist mit dem gasférmigen Ausgangsstoff beladen, bevorzugt
gesittigt. Die temperierte Leitung 6 miindet in einen Druckregler 16, mittels
welchem der Behélterdruck geregelt wird. Stromabwirts des Druckreglers 16
befindet sich ein temperiertes Umschaltventil 8, mittels welchem der Gasfluss
entweder in das Gaseinlassorgan 4 oder in eine Vent-Leitung 10 geleitet werden
kann. Kurz vor der Miindung der Gasleitung 5 in das Gaseinlassorgan 4 miin-
den Tragergasleitungen 17 in die Gasleitung 5, um wahlweise eine ergénzende

Verdiinnung vornehmen zu kénnen oder um einen Bypass-Betrieb zu verwirk-
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lichen. Beispielsweise kann durch die Leitung 17 nur dann ein Gasstrom geleitet
werden, wenn das Ventil 8 den aus dem Behélter 15 kommenden Gasstrom in
die Vent-Leitung 10 schaltet. Bevorzugt sind die durch die Leitung 17 und die

Vent-Leitung 19 stromenden Gasstrome gleich grofs.

Die Figuren 2a bis 2c zeigen das erfindungsgemaéfse Verfahren am Beispiel der
Herstellung eines Dotierstoffprofils. Durch eine entsprechende Variation des
vom Massenflussregler 9 in den Behilter geleiteten Tragergasstroms kann die
Dotierstoffgaskonzentration, die in der Figur 2a abgetragen ist, innerhalb der
Gasphase oberhalb des Substrates eingestellt werden. Wahrend der Phase T1
steigt die Dotierstoffkonzentration mit der Zeit linear an. Wahrend der Phase
T2 wird sie konstant gehalten, wihrend der Phase T3 steigt die Dotierstoffkon-
zentration durch eine entsprechende Erhéhung des Gasflusses durch den Behal-
ter 15 weiter stetig an. In der Phase T4 wird durch stetige Reduzierung des
Gasstromes die Dotierstoffkonzentration linear bis auf Null reduziert. In der
Phase T5 ist das Ventil 8 geschlossen. In der Phase T6 wird der Gasstrom zeit-
lich nicht linear geéndert. In der Phase T7 wird der Gasstrom ebenfalls zeitlich

nicht linear reduziert.

Der in der Figur 2b dargestellte Fluss durch den das Schichtmaterial beinhal-
tenden Behdlter bleibt konstant. Entsprechend ist die Gaskonzentration des zu-

gehorigen Ausgangsstoffes in der Gasphase oberhalb des Substrates konstant.

Das Schichtwachstum findet mit einer gleichméafSigen Wachstumsrate statt. Le-
diglich der Dotierstoffeinbau erfolgt zeitlich variabel. Daraus resultiert das in

der Figur 2c dargestellte Dotierstoffprofil.

In den Figuren 3a bis 3c wird beispielhaft gezeigt, wie die Schichtzusammen-
setzung zeitlich variiert werden kann. In die Prozesskammer 3 sind zwei Aus-

gangsstoffe A und B unabhéngig voneinander einleitbar. Jeder Ausgangsstoff
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A,B befindet sich in einem separaten Behalter 11. Die Gasstrome durch die Be-
hilter 11 sind individuell einstellbar. Der Gasstrom, der durch den Behélter 11
stromt, in welchem sich die Substanz A befindet, ist in Figur 3a dargestellt. Ent-
sprechend verlauft die Konzentration dieses gasformigen Ausgangsstoffes in

der Prozesskammer.

In der Figur 3b ist der durch den im Ausgangsstoff B beinhaltende Behélter 11
stromende Gasfluss zeitlich dargestellt. Entsprechend dem Gasfluss @ndert sich
die Konzentration der gasformigen Komponente B in der Gasphase oberhalb

des Substrates 3.

In der Phase T1 ist das zum Material B zugeordnete Umschaltventil 8 geschlos-
sen und nur der Ausgangsstoff A wird in die Prozesskammer geleitet. Wie aus
der Figur 3c zu entnehmen ist, enthélt die zugehorige Schicht nur die Kompo-
nente A. In der Phase T2 ist das der Komponente A zugeordnete Umschaltven-
til auf Vent geschaltet, also geschlossen, und nur die Komponente B wird in die
Prozesskammer geleitet. Entsprechend besteht die zugeordnete Schicht nur aus
dem Material B. In der Phase T3 wird das Material A durch Umschalten des
Ventils 8 zugeschaltet. Die zugehorige Schicht besteht aus beiden Materialien.
In der Phase T4 wird der Strom durch den das Material B beinhaltenden Behl-
ter reduziert. Es wird mehr Material A als Material B abgeschieden. In der Pha-
se TS wird der Gasstrom durch den die Komponente A beinhaltenden Behélter
erhoht. In entsprechender Weise dndert sich die Schichtzusammensetzung. In
der Phase T6 wird das zur Komponente A gehorende Ventil auf Vent geschal-
tet. Entsprechend besteht die Schicht nur aus der Komponente B. In der Phase
T7 sind beide Ventile 8 auf Vent geschaltet. Es findet kein Schichtwachstum
statt. In dieser Phase kann die Prozesskammer mit einem Inertgas gespiilt wer-
den. In der Phase T8 sind beide Ventile 8 auf Run geschaltet. Es wird eine aus

den Komponenten A und B bestehende Schicht abgeschieden.
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Es ist selbstverstidndlich auch méglich, die durch die Komponenten A oder B
beinhaltenden Behilter stromenden Trégergase zeitlich zu variieren, wie es die
Figur 2a zeigt. Dann dndert sich die Zusammensetzung der Schicht kontinuier-

lich. Es konnen so Rampenprofile hergestellt werden.

Die Variation der Zusammensetzung der Gasphase in der Prozesskammer 2
unmittelbar oberhalb des Substrates 3 ist dariiber hinaus auch durch eine Varia-
tion der Temperatur innerhalb der Behalter 11 moglich. Eine schnellere Variati-
on ldsst sich aber durch die Variation des Gasflusses mittelst der Massenfluss-
regler 9 erzielen. Dariiber hinaus kann eine Variation auch durch Anderung des
Drucks erzielt werden. Hierzu wird der voreingestellte Wert des Druckregelor-

ganes 16 gedndert.

Mit dem erfindungsgeméfien Verfahren bzw. der erfindungsgeméfien Vorrich-
tung lassen sich die Grenzflichen zwischen den einzelnen, aufeinander abge-
schiedenen Schichten beeinflussen. Insbesondere ist vorgesehen, auf die Ober-
flache einer der Schichten eine subatomare Lage, beispielsweise eines Metalls
oder eines Polymers abzuscheiden. Mittels einer solchen oder einer &hnlichen
Zwischenschicht konnen Oberflichenladungen abgeséttigt werden. Dies fiihrt
zu einer kontrollierten Bandverbiegung. Es ist aber auch vorgesehen, dass
durch ledigliches Unterbrechen des Wachstumsprozesses die Grenzfldchen-
Eigenschaften beeinflusst werden. Die typische Schichtdicke einer abgeschiede-
nen Schicht liegt zwischen 10 und 15 Nanometern. Die gesamte, aus einer Viel-
zahl von Schichten bestehende Struktur hat eine Gesamtdicke von 100 bis 150
Nanometern. Neben den zuvor beschriebenen Einsatzbereichen kann das erfin-
dungsgemaéfle Verfahren auch zur Herstellung von weiflen Lichtemittierern fiir

die Beleuchtungstechnik verwendet werden.
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Erfindungsgemaf3 konnen auch solche Materialien als Ausgangsstoffe verwen-
det werden, die sich aufgrund ihrer niedrigen Zerlegungstemperatur nicht ver-
dampfen lassen. Solche, nicht verdampfbare Ausgangsstoffe, bei denen die
Verdampfungstemperatur hoher liegt als die Zerlegungstemperatur, werden

als Aerosol transportiert.

Die schematische Darstellung in Fig. 4 zeigt ein Ausfithrungsbeispiel, bei dem
mehrere thermostatisierte Kammern 18 a, 18 b und 18 c vorgesehen sind. Die
einzelnen thermostatisierten Kammern 18 a, 18 b und 18 ¢ werden auf unter-
schiedliche Temperaturen Ta, Tb, Tc gehalten. Innerhalb der Kammern 18 a, 18
b, 18 ¢ befinden sich jeweils eine Vielzahl von Behéltern 11 a, 11 b, 11 ¢, in denen
sich feste oder fliissige Ausgangsstoffe befinden, die in der vorbeschriebenen
Art iiber ein Gaseinlassorgan 4 der Prozesskammer zugefiihrt werden, wo sich

ein drehangetriebenes Substrat 3 befindet.

Die Grundrissform der Gasaustrittsfldche des Gaseinlassorganes 4 kann ver-
schiedene Formen besitzen. Wie in der Fig. 5 dargestellt, kann die Form kreis-
scheibenférmig sein. Wie in der Fig. 6 dargestellt, kann die Grundrissform der
Gasaustrittsfliche des Gaseinlassorganes 6 quadratisch sein. Diese Form und
die in der Fig. 7 dargestellte schmale, quasi lineare Form der Gasaustrittsflache
findet insbesondere bei solchen Vorrichtungen bzw. Verfahren Verwendung,
bei denen ein endloses Substrat beschichtet wird. Eine derartige Vorrichtung ist
schematisch in der Fig. 8 dargestellt. Dort tritt das endlose, flexible Substrat 3
einseitig in den Prozesskammer ein und gleitet iiber einen temperierbaren
Substrathalter 7. Das flexible Substrat 3 tritt auf der anderen Seite der Prozess-

kammer wieder aus.

Es ist moglich, die Schicht durch Masken lateral zu strukturieren. Vorzugsweise

werden innerhalb der Prozesskammer eine Vielzahl von Schichten abgeschie-
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den. Auf die Schichtenfolge kann zusétzlich eine Schutz-, Isolier- oder Antire-

flexschicht aufgebracht werden.

Alle offenbarten Merkmale sind (fiir sich) erfindungswesentlich. In die Offen-
barung der Anmeldung wird hiermit auch der Offenbarungsinhalt der zugehd-
rigen/beigefiigten Priorititsunterlagen (Abschrift der Voranmeldung) vollin-
haltlich mit einbezogen, auch zu dem Zweck, Merkmale dieser Unterlagen in

Anspriiche vorliegender Anmeldung mit aufzunehmen.
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PATENTANSPRUCHE

Verfahren zum Beschichten mindestens eines Substrates mit einer diinnen
Schicht in einer Prozesskammer (2) eines Reaktors (1), wobei ein minde-
stens in einem Vorratsbehélter (12) bevorrateter fester oder fliissiger Aus-
gangsstoff (15) als Gas oder Aerosol mittelst eines Tragergases in die Pro-
zesskammer (2) gebracht wird und dort auf dem Substrat (3) kondensiert,
wobei der feste oder fliissige Ausgangsstoff (15) auf einer Quellentempe-
ratur gehalten wird, die hoher ist als die Substrattemperatur, dadurch ge-
kennzeichnet, dass das Tragergas den Ausgangsstoff (15) durchstrémt
und die Zufuhr des gasformigen Ausgangsstoffes zur Prozesskammer (2)
mittelst mindestens eines Ventils (8)und eines Massenflussreglers (9) kon-

trolliert wird.

Verfahren nach Anspruch 1 oder insbesondere danach, dadurch gekenn-
zeichnet, dass mindestens zwei verschiedene Behélter (11) voneinander
verschiedene Ausgangsstoffe (15) beinhalten und individuell von einem
Tragergas durchstrémt und die Zufuhr des jeweiligen gasférmigen Aus-
gangsstoffes zur Prozesskammer mittelst je mindestens eines Ventils (8)

und je mindestens eines Massenflussreglers (9) kontrolliert werden.

Verfahren nach einem oder mehreren der vorhergehenden Anspriiche
oder insbesondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass die Zufuhr
mindestens eines der mindestens in je einem Tragergas geldsten Aus-
gangsstoffe durch Variation des geregelten Gasflusses wihrend des Ab-

scheidungsprozesses gedndert wird.

Verfahren nach einem oder mehreren der vorhergehenden Anspriiche
oder insbesondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass der Massenfluss

sprunghaft ein oder ausgeschaltet wird.
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16

Verfahren nach einem oder mehreren der vorhergehenden Anspriiche
oder insbesondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass der Massenfluss

stetig an- oder absteigt.

Verfahren nach einem oder mehreren der vorhergehenden Anspriiche
oder insbesondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass der Ausgangs-
stoff bzw. die Ausgangsstoffe organische Molekiile sind und die abge-

schiedene Schicht zu einer OLED weiterverarbeitet wird.

Verfahren nach einem oder mehreren der vorhergehenden Anspriiche
oder insbesondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass nacheinander
eine Vielzahl aus ein- oder mehreren Ausgangsstoffen bestehende Schich-

ten abgeschieden wird.

Verfahren nach einem oder mehreren der vorhergehenden Anspriiche

oder insbesondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass die Schichtfolge
in unmittelbar aufeinanderfolgenden Beschichtungsschritten in derselben
Prozesskammer durch ledigliche Anderung der Gaszusammensetzung er-

folgt.

Verfahren nach einem oder mehreren der vorhergehenden Anspriiche
oder insbesondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass n- und p-

leitende Schichten abgeschieden werden.

Verfahren nach einem oder mehreren der vorhergehenden Anspriiche
oder insbesondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass zwischen den

dotierten Schichten undotierte Zwischenschichten abgeschieden werden
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12.

13.

14.

15.

16.

17

Verfahren nach einem oder mehreren der vorhergehenden Anspriiche
oder insbesondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass das Konzentra-
tions-/ Zusammensetzungs-Schichtdickenprofil dem zeitlichen Verlauf der

durch die Behilter (11) stromenden Trédgergasfliisse entspricht.

Verfahren nach einem oder mehreren der vorhergehenden Anspriiche
oder insbesondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass aus den abge-
schiedenen Schichten/Schichtenfolgen Solarzellen, Sensoren oder Transi-

storen gefertigt werden.

Verfahren nach einem oder mehreren der vorhergehenden Anspriiche
oder insbesondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass durch Variation
der Gasfiithrung, des Drucks und der Temperatur eine Deposition einer

organischen Schicht lokal auf dem Substrat begrenzt ist.

Verfahren nach einem oder mehreren der vorhergehenden Anspriiche
oder insbesondere danach, dadurch gekennzeichnet, dass die Abschei-

dung auf endlose, flexible Substrate erfolgt.

Verfahren nach einem oder mehreren der vorhergehenden Anspriiche
oder insbesondere danach, gekennzeichnet durch eine laterale Struktu-

rierung des Schichtwachstums durch Masken.

Verfahren nach einem oder mehreren der vorhergehenden Anspriiche
oder insbesondere danach dadurch gekennzeichnet, dass die Schich-

ten/Schichtenfolgen in einem nachfolgenden Prozess in derselben Pro-
zesskammer mit einer Schutz-, Isolier- oder Antireflexschicht oder mit

einem Metall beschichtet werden.
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Vorrichtung zur Durchfithrung des Verfahrens nach einem oder mehre-
ren der vorhergehenden Anspriiche mit einem Reaktorgehiuse und ej-
ner darin angeordneten Prozesskammer (2), in welcher sich ein tempe-
rierbarer Substrathalter (7) und ein temperierbares Gaseinlassorgan “4)
befinden, mit von mehreren temperierbaren Behiltern zur Aufnahme je
eines festen oder fliissigen Ausgangsstoffes (15) zum Gaseinlassorgan (4)
fiihrende, temperierbare Gasleitungen (5,6) fiir ein Tragergas und des
jeweiligen in die Gasform gebrachten Ausgangsstoffes (15), dadurch ge-
kennzeichnet, dass die Gasstrome der im Trigergas geldsten gasfénm—
gen Ausganggsstoffe je fiir sich mittels Ventilen (8) und Gasmassenfluss-
reglern (9) zeitlich kontrollierbar in die Prozesskammer leitbar sind.

Vorrichtung nach einem oder mehreren der vorhergehenden Anspriiche

" oder insbesondere danach, gekennzeichnet durch von unten nach oben

durchstrombaren Behilter (11).

Vorrichtung nach einem oder mehreren der vorhergehenden Anspriiche
oder insbesondere danach, gekennzeichnet durch den Behiltern (11)
vorgeschalteten Massenflussreglern (9).

Vorrichtung nach einem oder mehreren der vorhergehenden Anspriiche
oder insbesondere danach, gekennzeichnet durch den Behalter (11)
nachgeordnete Umschaltventile, mittelst welchen die gasformigen Aus-
gangsstoffe und das sie tragende Trégergas entweder in die Prozess-
kammer (2) oder in eine Vent-Leitung (10) schaltbar sind.

Vorrichtung nach einem oder mehreren der vorhergehenden Anspriiche

oder insbesondere danach, gekennzeichnet durch ein zwischen dem Ven-

- til (8) und dem Behiilter (11) angeordnetes Druckregelorgan (16).

VGN 265 098 24409DE__ drg/rz/or 15 Mirz 2002

BERICHTIGTES BLATT (REGEL 91)
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