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(57)【要約】　　　（修正有）
【課題】アルカリ金属又はアルカリ土類金属を含む材料
の蒸発及び当該材料の基板上への堆積のための堆積アレ
ンジメントの提供。
【解決手段】材料を液化するために構成される第１のチ
ャンバ１１０、第１のチャンバ１１０と流体連通され、
且つ第１のチャンバ１１０の下流にあるバルブ１３０を
含み、バルブ１３０はバルブ１３０を通る液化された材
料の流量を制御するように構成されており、蒸発ゾーン
１１４はバルブ１３０と流体連通され、且つ当該バルブ
の下流にあり、蒸発ゾーン１１４は液化した材料を蒸発
させるために構成され、一又は複数の排出口１１６は蒸
発した材料を基板４に向けるように構成されている堆積
アレンジメント。
【選択図】図１
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　アルカリ金属又はアルカリ土類金属を含む材料の蒸発及び前記材料の基板上への堆積の
ための堆積アレンジメントであって、
　前記材料を液化するために構成された第１のチャンバと、
　前記第１のチャンバと流体連通され、且つ前記第１のチャンバの下流にあるバルブであ
って、前記バルブを通る前記液化された材料の流量を制御するように構成されているバル
ブと、
　前記バルブと流体連通され、且つ前記バルブの下流にある蒸発ゾーンであって、前記液
化された材料を気化するように構成された蒸発ゾーンと、
　前記気化された材料を前記基板に向けるための一又は複数の排出口と
を備えるアレンジメント。
【請求項２】
　前記一又は複数の排出口を備える蒸気供給シャワーヘッドを更に備え、特に前記蒸気供
給シャワーヘッドは直線的な蒸気供給シャワーヘッドである、請求項１に記載のアレンジ
メント。
【請求項３】
　前記蒸発ゾーンは、チャンバ又は接触面積が１ｃｍ２から１０ｃｍ２である表面によっ
てもたらされる、請求項１又は２に記載のアレンジメント。
【請求項４】
　前記バルブに接続されたコントローラを更に備え、前記コントローラは前記基板上への
蒸気の堆積速度を調整するための前記バルブを制御するように構成されている、請求項１
から３のいずれか一項に記載のアレンジメント。
【請求項５】
　前記コントローラは比例-積分-微分コントローラであり、前記コントローラは堆積速度
モニタシステムの信号を受信するように構成された信号入力を備える、請求項４に記載の
アレンジメント。
【請求項６】
　前記第１のチャンバは、前記第１のチャンバの保護ガスの注入口用に構成されたガス注
入口を備え、前記アレンジメントは前記第１のチャンバの前記保護ガスの流量を制御する
ために構成された更なるバルブを更に備える、請求項１から５のいずれか一項に記載のア
レンジメント。
【請求項７】
　前記第１のチャンバは、前記更なるバルブと連通している圧力ゲージを更に備える、請
求項６に記載のアレンジメント。
【請求項８】
　前記材料は金属リチウムである、請求項１から７のいずれか一項に記載のアレンジメン
ト。
【請求項９】
　少なくとも前記第１のチャンバ及び前記バルブを格納するための筐体を更に備え、前記
筐体は保護雰囲気下にある前記第１のチャンバの交換のために構成されている、請求項１
から８のいずれか一項に記載のアレンジメント。
【請求項１０】
　アルカリ金属又はアルカリ土類金属を含む材料の蒸発及び前記材料の基板上への堆積の
ための堆積装置であって、
　前記材料を前記基板上に堆積するための真空チャンバ、及び
　請求項１から９のいずれか一項に記載のアレンジメント
を備える堆積装置。
【請求項１１】
　アルカリ金属又はアルカリ土類金属を含む材料を蒸発させる方法であって、
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　前記材料を第１のチャンバ内で液化させることと、
　前記液化された材料を前記第１のチャンバからコントロールバルブを通って蒸発ゾーン
まで導くことと、
　前記材料を前記蒸発ゾーン内で蒸発させることと、
　前記材料の前記蒸気を基板上に向けることと
を含む方法。
【請求項１２】
　前記材料は金属リチウムを含む、請求項１１に記載の方法。
【請求項１３】
　前記材料は、特に６００℃以上の温度で、前記蒸発ゾーン内で瞬間的に蒸発する、請求
項１１又は１２に記載の方法。
【請求項１４】
　前記液化された材料は、蒸発される前に、１８５℃から２８５℃の温度で維持される、
請求項１１から１３のいずれか一項に記載の方法。
【請求項１５】
　前記バルブを通る前記液化された材料の前記流量を調整するための前記バルブを制御す
るためのクローズドループコントロールを更に備える、請求項１１から１４のいずれか一
項に記載の方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明の実施形態は、リチウムなどのアルカリ金属又はアルカリ土類金属の堆積及び蒸
発に関する。本発明の実施形態は、具体的には、蒸発アレンジメント、堆積装置、及びこ
れらを操作して、気化した物質を制御するための方法に関する。特に、これらは、アルカ
リ金属又はアルカリ土類金属を含む材料の蒸発及び当該物質の基板上への堆積のための堆
積アレンジメント、アルカリ金属又はアルカリ土類金属を含む材料の蒸発及び当該物質の
基板上への堆積のための堆積装置、並びにアルカリ金属又はアルカリ土類金属を含む材料
を蒸発させる方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　現在の薄膜リチウムバッテリは、概して、真空チャンバ内で製造され、基板にはリチウ
ム層を含む幾つかの層が設けられる。リチウム層は、例えば、蒸気の状態にあるリチウム
を基板上に堆積することによって形成される。リチウムは反応性が高いため、このような
堆積システムを操作及び維持するためには、複数の対策に取り組むことが必要となる。例
えば、空気環境の酸化性蒸気、特にＨ２Ｏへの曝露、並びに真空チャンバ開放後の作業員
との接触は最小限に留めなければならない。
【０００３】
　更に、堆積速度が速く且つ均一性の高い蒸発が望ましい。過去に多くの種類の薄膜堆積
システムが実装されてきた。また、アルカリ金属及び／又はアルカリ土類金属に関しては
、幾つかの一般的な薄膜堆積システムのアレンジメントが応用されてきた。しかしながら
、大容量生産に拡大しつつ材料の高い反応性を管理する際には、この方法は重大な課題に
直面するため、このような一般的なアレンジメントは大容量で低コストな製造にはさほど
適していない。これは、均一に堆積させる純粋なリチウムの製造に、重大な課題をもたら
す。よく知られているように、このような種類の材料、特にリチウムは、ガス、材料など
の周囲の環境との反応で酸化されやすい。そのため、リチウムはエネルギー密度の高いバ
ッテリ及び蓄電池の製造に適しており、特に注目されている。
【０００４】
　リチウム、及び他のアルカリ金属又はアルカリ土類金属用の一般的な堆積システムは、
それぞれ、スパッタリングソース又は従来の蒸発ソース並びにこれらを操作する方法を利
用する。リチウムのスパッタリング方法には、リチウムの反応性を考えると、特にコスト
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及び製造可能性の点で課題がある。高い反応性はまず、スパッタリングに欠かせない構成
要素であるターゲットの製造に影響を及ぼし、次に、その結果得られるターゲットの取扱
いに影響を及ぼす。その結果、ターゲット材料は周囲空気との反応から保護することが必
要となるため、非反応性のターゲットと比較して、出荷、設置、予防的保守などが、さら
に難しくなる。ターゲット使用率は一般的に１００％ではないため、ターゲット上の使用
済み材料の処理から別の問題が発生する。その結果、ユーザーは、安全に廃棄するため、
残留材料を中和又は反応させることが必要となる。しかし、より重要なことは、リチウム
の融点が１８３℃で比較的低く、この融点は高電力密度スパッタリング領域に対して、大
容量で低コストな製造に適する領域を制限するため、堆積速度も制限され得ることにある
。
【０００５】
　一般的にポイントソースを利用する従来のリチウム蒸発の方法は、必要な均一性と製造
可能性を実現するには複雑なため、大容量の製造にまで規模を拡大することは難しい。そ
のため、蒸発ソースに対して反応性の高いリチウム金属を、さらに堆積チャンバに対して
反応性の蒸気を、管理又は供給するという要求は実現が難しい。しかしながら、大容量の
製造及び高い稼働率の製造には、この要求は欠かせない。
【０００６】
　従来のアルカリ金属及びアルカリ土類の堆積システムには、スループットが不十分で、
高スループットの大型基板に対するスケーラビリティを十分容易に実現できないものがあ
ることがわかっている。アルカリ金属及びアルカリ土類金属の堆積ソース及びシステム、
特にリチウムの堆積ソース及び堆積アレンジメントに関しては、大型化する基板を収容す
るように拡大され、高いスループットの堆積を可能にすることが必要とされている。その
ため、薄膜バッテリやエレクトロクロミックウインドウなどのデバイスのコスト競争力の
ある製造が検討されなければならない。更に、堆積プロセスの均一性も考慮されることが
望ましい。
【発明の概要】
【０００７】
　上述を考慮して、請求項及び特に独立請求項に従って、堆積アレンジメント、堆積装置
及び蒸発方法が提供される。本発明の更なる態様、利点及び特徴は、従属請求項、明細書
及び添付の図面から明らかである。
【０００８】
　一実施形態により、アルカリ金属又はアルカリ土類金属を含む材料の蒸発及び当該材料
の基板上への堆積のための堆積アレンジメントが提供される。本アレンジメントは、材料
を液化するために構成される第１のチャンバ、第１のチャンバと流体連通され、且つ第１
のチャンバの下流にあるバルブを含み、バルブは当該バルブを通る液化された材料の流量
を制御するように構成されており、蒸発ゾーンはバルブと流体連通され、且つ当該バルブ
の下流にあり、当該蒸発ゾーンは液化された材料を蒸発させるために構成され、一又は複
数の排出口は蒸発した材料を基板に向けるように構成されている。
【０００９】
　別の実施形態によれば、アルカリ金属又はアルカリ土類金属を含む材料の蒸発及び当該
材料の基板上への堆積のための堆積装置が提供される。本装置は、当該材料を基板上に堆
積するための真空チャンバ、及び堆積アレンジメントを含む。本アレンジメントは、材料
を液化するために構成される第１のチャンバ、第１のチャンバと流体連通され、且つ第１
のチャンバの下流にあるバルブを含み、バルブは当該バルブを通る液化された材料の流量
を制御するように構成されており、蒸発ゾーンはバルブと流体連通され、且つ当該バルブ
の下流にあり、当該蒸発ゾーンは液化された材料を蒸発させるために構成され、一又は複
数の排出口は蒸発した材料を基板に向けるように構成されている。
【００１０】
　更なる実施形態によれば、アルカリ金属又はアルカリ土類金属、特に金属リチウムを含
む材料を蒸発させる方法が提示される。本方法は、第１のチャンバ内の材料を液化するこ



(5) JP 2019-7082 A 2019.1.17

10

20

30

40

50

と、液化された材料を第１のチャンバからコントロールバルブを通って蒸発ゾーンまで導
くこと、蒸発ゾーンで材料を蒸発させること、及び材料の蒸気を基板上に向けることを含
む。
【００１１】
　本発明の上記の特徴を詳細に理解することができるように、実施形態を参照することに
よって、上で簡単に概説した本発明のより具体的な説明を得ることができる。添付図面は
本発明の実施形態に関し、以下に添付図面の説明を示す。
【図面の簡単な説明】
【００１２】
【図１】本明細書に記載の実施形態による、リチウムなどのアルカリ金属又はアルカリ土
類金属の蒸発のための堆積アレンジメントの概略図で、液化ゾーン、流量制御のためのコ
ントロールバルブ及びバルブ下流の蒸発ゾーンを含む。
【図２】本明細書に記載の更なる実施形態による、リチウムなどのアルカリ金属又はアル
カリ土類金属の蒸発のための別の堆積アレンジメント並びに装置の概略図で、液化ゾーン
、流量制御のためのコントロールバルブ及びバルブ下流の蒸発ゾーンを含む。
【図３】本明細書に記載の更に別の実施形態による、リチウムなどのアルカリ金属又はア
ルカリ土類金属の蒸発のための更に別の堆積アレンジメント並びに装置の概略図で、液化
ゾーン、流量制御のためのコントロールバルブ及びバルブ下流の蒸発ゾーンを含む。
【図４】本明細書に記載の実施形態による、リチウムなどのアルカリ金属又はアルカリ土
類金属の蒸発のための堆積アレンジメントの概略図で、液化ゾーン、流量制御のためのコ
ントロールバルブ及びバルブ下流の蒸発ゾーンを含む。
【図５】本明細書に記載の実施形態による、蒸発方法のフロー図で、材料は液化され、流
量はバルブによって制御され、バルブの下流で材料は蒸発される。
【図６】本明細書に記載の更に別の実施形態による、リチウムなどのアルカリ金属又はア
ルカリ土類金属の蒸発のための更に別の堆積アレンジメント並びに装置の概略図である。
【図７】本明細書に記載の実施形態による、堆積アレンジメントの幾つかの実施形態で使
用される第１のチャンバの概略図である。
【発明を実施するための形態】
【００１３】
　ここで、本発明の種々の実施形態が詳細に参照されることになり、その１つまたは複数
の例が図示される。図面に関する以下の説明の中で、同じ参照番号は同じ構成要素を指し
ている。概して、個々の実施形態に関する違いのみが説明される。各実施例は本発明の説
明として提示されるが、本発明を限定することを意図していない。さらに、１つの実施形
態の一部として図示及び説明される特徴は、更なる実施形態をもたらすために、他の実施
形態において用いることができるか、または他の実施形態と併用することができる。説明
はそのような変更及び変形を含むことを意図している。
【００１４】
　図１は、アルカリ金属及びアルカリ土類金属、特にリチウムの蒸発のための堆積アレン
ジメント１００を示す。第１のチャンバ又はタンク１１０は、堆積される材料を受け取る
ために設けられる。一般的には、材料がアレンジメント内で蒸発するように、すなわち、
リチウムなどのアルカリ金属及びアルカリ土類金属が非反応性雰囲気下でタンク１１０内
に提供され得るように、タンクは提供される。例えば、蒸発させる材料は一般的に反応性
が高いが、非反応性雰囲気は、蒸発させる材料の反応の防止に好適なアルゴン又は他の不
活性ガスであってもよい。
【００１５】
　タンク１１０は、融点を例えば５℃から１００℃超える温度まで、堆積される材料の融
点を例えば２０℃から６０℃（例えば、２０℃又は４０℃）超える温度まで材料を加熱す
るように構成されている。そのため、堆積させる材料は、液体の状態でバルブ１３０を経
由して蒸気供給シャワーヘッド１１２又は各ノズルへ移送される。したがって、本明細書
に記載の他の実施形態と組み合わされ得る幾つかの実施形態によれば、一又は複数の導管
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１２０及び／又はバルブ１３０は、液体のアルカリ金属又はアルカリ土類金属が蒸発ゾー
ン、例えば、シャワーヘッド内又はシャワーヘッドの近傍に提供され得るように、加熱さ
れるように構成可能である。
【００１６】
　一般的な実施形態によれば、リチウムなどのアルカリ金属及びアルカリ土類金属のため
の堆積システムは、アルカリ金属及びアルカリ土類金属を基板上に堆積させるため、アル
カリ金属及びアルカリ土類金属の蒸気を基板に向けるための一又は複数の排出口を有する
。排出口は、例えば、シャワーヘッド又は他の蒸気供給システムに設けられる、一又は複
数の開口部或いは一又は複数のノズルであってもよい。本明細書に記載の他の実施形態と
組み合わされ得る幾つかの実施形態によれば、蒸発器アレンジメントは蒸気を基板に向け
て導くノズルを含み得る。図１に示すように、アレンジメントは、蒸気供給シャワーヘッ
ド１１２、例えば、複数のノズル１１６を有する直線的な蒸気供給シャワーヘッド１１２
を含み得る。
【００１７】
　既存のリチウム蒸発器に関して、前駆体リザーバは単一のチャンバ構成要素であって、
ここでリチウム金属は溶けて蒸発し、堆積チャンバ内のシャワーヘッドに到達する。その
ため、蒸発した材料、すなわち蒸気は、単一の分離バルブを通って、蒸気の状態で誘導さ
れる。図１に示すように、また、本明細書に記載の実施形態によれば、リチウムなどの蒸
発させる材料の領域は、２つのチャンバ、ゾーン、又は領域に分離される。タンク１１０
などの第１のチャンバは、アルカリ金属又はアルカリ土類金属を液化し、液化したアルカ
リ金属又はアルカリ土類金属は、バルブ１３０を通って、アルカリ金属又はアルカリ土類
金属を蒸発させるバルブ下流の更なる領域、ゾーン、又はチャンバに誘導される。
【００１８】
　図１に示すように、液体金属は、第１のチャンバ１１０から導管１２０を通り、さらに
バルブを通って、材料供給システムに誘導される。蒸気供給シャワーヘッド１１２に入る
前に、液体材料は、バルブ１３０から導管１２０を通ってシャワーヘッド１１２まで誘導
される。そのため、加熱ユニット１１８は、蒸発ゾーン１１４に液体材料を供給する前に
、材料をより高い温度まで加熱するため、シャワーヘッド１１２に隣接して提供されても
よい。材料は蒸発ゾーン１１４で蒸発される。材料はシャワーヘッド１１２内に供給され
、ノズル１１６を通って基板４に向けられる。
【００１９】
　本明細書に記載の他の実施形態と組み合わされ得る幾つかの実施形態によれば、バルブ
は液体材料の流量を制御又は調整するためのコントロールバルブであってもよい。このバ
ルブは、液化ゾーンと蒸発ゾーンを分けることができる。第１のチャンバすなわちタンク
１１０は固体のリチウム金属を保存する。これは固体のリチウム金属の溶解及び／又は液
化に使用される。溶解又は液化されたリチウム金属は、液体の状態で第２のチャンバすな
わち別の蒸発ゾーンに流れ込む。本明細書ではリチウム金属が引き合いに出されることが
あるが、反応性の高い他のアルカリ金属又はアルカリ土類金属も、本明細書に記載のアレ
ンジメントの恩恵を受けることができる。特にアルカリ金属が使用可能で、アルカリ金属
に対してアレンジメント及び装置が構成可能である。したがって、ナトリウム、カリウム
、ルビジウム又はセシウムも所望の応用に対して蒸発させることができる。しかし、リチ
ウムの利用及びリチウムのための構成が一般的な実施形態である。リチウムは、他のアル
カリ金属又はアルカリ土類金属と比較して反応性がより高く、複数の応用に使用され得る
。
【００２０】
　上述を考慮して、本明細書に記載の他の実施形態と組み合わされ得る幾つかの実施形態
によれば、蒸発させる材料をアレンジメント、装置又はシステムに供給するためのタンク
１１０又は各チャンバは交換可能及び／又は再充填可能である。一般的に、これは、アル
ゴンやその他の不活性ガスなどの保護雰囲気下で材料が蒸発される間に、交換可能である
。
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【００２１】
　本明細書に記載の他の実施形態と組み合わせることができるいくつかの実施形態によれ
ば、第１のチャンバは、開放型チャンバ又は閉鎖型チャンバであってもよい。一般的に、
開放型チャンバの開口部は、堆積アレンジメント内で溶解され蒸発される材料の再充填に
使用され得る。閉鎖型チャンバは、チャンバを解放するように構成された蓋と共に提供さ
れてもよい。溶解され蒸発される材料は、蓋が開いているときに充填可能である。堆積ア
レンジメントの材料供給システムには、大気圧＋５０ｍｂａｒの圧力から大気圧＋３００
ｍｂａｒの圧力までの超過圧力がもたらされるが、蓋を有するチャンバは保護雰囲気を容
易に準備することができる。
【００２２】
　本明細書に記載のように、材料供給システムは、液体材料が蒸発ゾーンに向かって供給
される堆積アレンジメントの一部を含む。一般的に、材料供給システムは、第１のチャン
バ、導管及びバルブを含み得る。さらに、材料供給システムは、一又は複数のパージガス
導管、保護ガス用の供給システム及び／又は材料供給システムの温度を制御するための構
成要素を含み得る。
【００２３】
　本明細書に記載の他の実施形態と組み合わせることができる、本明細書に記載の種々の
実施形態によれば、材料を蒸発させるための更なるチャンバ又は蒸発ゾーンは、蒸気を基
板に向けるためのノズル、蒸気供給シャワーヘッド１１２、更なるチャンバ又は蒸発ゾー
ン１１４、又はバルブ１３０と蒸気供給シャワーヘッド１１２との間にもたらされる、或
いは蒸気供給シャワーヘッド内にもたらされるそれぞれの領域であってもよい。
【００２４】
　本明細書に記載の他の実施形態と組み合わせることができる一般的な実装によれば、蒸
発ゾーン１１４は、蒸発のためのエネルギーを供給するように構成されたチャンバ、るつ
ぼ、ボート、又は面であってもよい。一般的に、ゾーン又は表面は、材料を蒸発させるの
に十分なエネルギーを提供するため、１ｃｍ２から５０ｃｍ２の範囲で、例えば１ｃｍ２

から１０ｃｍ２の十分な接触面積を有する。そのため、表面積は、一又は複数のフィンが
基部から突出するフィン構造によって、カップ様の形状によって、或いはスプーン様の形
状によって与えられてもよい。
【００２５】
　幾つかの実施形態によれば、本明細書で理解されるシャワーヘッドは、シャワーヘッド
内の圧力がシャワーヘッド外の圧力よりも、例えば少なくとも１桁以上高くなるような開
口部を有する筐体を含む。
【００２６】
　直線的な蒸気供給シャワーヘッド１１２を提供することにより、基板４上の堆積の均一
性は高められ得る。しかしながら、複数のノズルはまた、材料を使用するとタンク１１０
に新たな材料を供給するニーズを高めるだけでなく、蒸気供給シャワーヘッド１１２に向
けた連続的な制御された材料の流れをさらに要求する結果となることを考慮しなければな
らない。例えば、タンク交換による新しい材料供給の能力により、蒸発アレンジメントに
ついての、本明細書に記載の実施形態による蒸発アレンジメントを有する蒸発のための装
置についての、或いは本明細書に記載の実施形態による蒸発アレンジメントを有する蒸発
のためのシステムについての連続的又は準連続的な操作が提供され得る。
【００２７】
　上述のように、図１は、タンク１１０が導管１２０によりバルブ１３０に接続され、蒸
発シャワーヘッド１１２を有する更なる導管１２０に更に接続されている、蒸発アレンジ
メント１００の概略断面図を示している。リチウムなどの材料は、タンク１１０内で液化
され、液体状態でバルブ１３０を通って誘導され、バルブ１３０を超えた後、ノズル１１
６などの排出口を経て、基板４に向かって蒸発する。
【００２８】
　幾つかの実施形態によれば、一又は複数の基板は垂直に処理される。すなわち、直線的
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なガス供給シャワーヘッド１１２はチャンバ内に垂直に配置され、基板位置決め装置は、
図１に例示的に示すように、基板４を垂直処理位置に保持する。このアレンジメントの１
つの利点は、処理中に生成される任意の粒子がチャンバの底部に向かって落下し、基板４
を汚染しないことである。
【００２９】
　しかしながら、蒸発ゾーンに加えて液体材料を有する材料供給システムは、本明細書に
記載の実施形態による堆積アレンジメントが他の堆積ソースと比較してより柔軟に使用し
得るように、シャワーヘッドの任意の配向を可能にしている。例えば、半導体処理ではト
ップダウン蒸発が使用可能であり、例えば、フレキシブル基板に対してはボトムアップ蒸
発が使用可能であり、或いは他の任意の配向も使用可能である。この堆積の方向性に関す
る柔軟性は、独立したリザーバと堆積ゾーンを有することに起因する。したがって、るつ
ぼ堆積と比較した場合のもう１つの利点は、任意選択的に提供され得る。
【００３０】
　図１に示したシャワーヘッドは直線的なシャワーヘッドであるが、他の形状のシャワー
ヘッドも本発明の範囲に含まれる。シャワーヘッドをどのような形状にすべきかは、チャ
ンバのタイプと基板の形状の２つに依存する。例えば、単一ノズルなどのポイントソース
、又は円形シャワーヘッドは、半導体ウエハを処理するときなど、円形基板を処理するチ
ャンバに対して選択されることがある。一方、矩形シャワーヘッドは、大型の矩形基板の
処理に対して選択されることがあるが、バッチ処理はまた、このようなタイプのシャワー
ヘッドをより好ましいものにし得る。大型の矩形又は正方形の基板の連続インライン処理
では、基板がシャワーヘッドの近くを通過する際、基板全体へのプロセスガスの供給をよ
りうまく制御するため、直線的なシャワーヘッドが選択されることがある。しかしながら
、ポイントソースノズルに関しては、課題は、大面積基板上に一様な堆積を実現するため
の、複数のポイントソースの管理に起因することを考慮しなければならない。したがって
、特に、インライン処理装置又はダイナミック処理装置では、直線的な蒸気供給シャワー
ヘッドが有利に使用し得る。円形、矩形或いは複数の直線的な蒸気供給シャワーヘッドは
、様々な形状及びサイズの基板の静的な堆積処理に対して使用し得る。
【００３１】
　本明細書に記載の他の実施形態と組み合わされ得る幾つかの実施形態によれば、本明細
書に記載の実施形態は、大面積基板上での蒸発、例えば、エレクトロクロミックウインド
ウ或いはリチウム製造に対して利用し得る。幾つかの実施形態によれば、大面積基板は、
又は、一又は複数の基板を持つそれぞれのキャリアは、少なくとも０．６７ｍ２のサイズ
を有することがある。一般的には、サイズは、約０．６７ｍ２（０．７３×０．９２ｍ－
Ｇｅｎ４．５）から約８ｍ２まであってもよく、より一般的には約２ｍ２から約９ｍ２ま
で、又は１２ｍ２に及ぶことさえあり得る。一般的には、本明細書に記載の実施形態によ
り、構造、カソードアセンブリなどの装置及び方法が提供される基板又はキャリアは、本
明細書に記載の大面積基板である。例えば、大面積基板又はキャリアは、約０．６７ｍ２

の基板（０．７３×０．９２ｍ）に対応するＧＥＮ４．５、約１．４ｍ２の基板（１．１
ｍ×１．３ｍ）に対応するＧＥＮ５、約４．２９ｍ２の基板（１．９５ｍ×２．２ｍ）に
対応するＧＥＮ７．５、約５．７ｍ２の基板（２．２ｍ×２．５ｍ）に対応するＧＥＮ８
．５、又は約８．７ｍ２の基板（２．８５ｍ×３．０５ｍ）に対応するＧＥＮ１０とさえ
することができる。ＧＥＮ１１及びＧＥＮ１２などのよりいっそう大きな世代、並びに対
応する基板面積が、同様に実現され得る。
【００３２】
　本明細書に記載のアレンジメント、装置、システム、方法及び処理は、ガラス基板の被
覆に利用可能である。しかしながら、これらを使用して、例えば、直径２００ｍｍ又は３
００ｍｍのシリコンウエハなどのウエハを被覆することも可能である。例えば、基板キャ
リアには、一又は複数のウエハが備わっていてもよい。蒸気供給シャワーヘッド、例えば
、気化器チューブの長さは、基板厚みｈを有する大面積基板上に、或いはキャリア内に配
置されるすべての基板上に、一様な被覆を実現するように調整可能である。更に、合成材
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料又は金属のフレキシブル基板は、本明細書に記載の実施形態により処理され得る。一般
的な実装によれば、基板位置決め装置、基板支持体又は基板移送システムは、基板を処理
領域内に配置する及び／又は処理領域を通って移動させるように、提供及び構成され得る
。
【００３３】
　本明細書に記載の実施形態は、リチウムなどのアルカリ金属堆積システム、並びに高速
な堆積速度でしかも安価な製造コストで一様な薄膜を製造するためのソース技術を提供す
る。堆積ソース、アレンジメント、装置、システム及び方法は、リチウムなどのアルカリ
金属の一様な堆積を必要とする多くの分野に応用可能である。これは、リチウムを電荷輸
送構成要素として使用する電気化学デバイスになり得る。このような電気化学デバイスの
例には、エレクトロクロミックウインドウ及びデバイス並びに薄膜固体バッテリが含まれ
る。本明細書に記載の実施形態は、リチウム金属などのアルカリ金属を堆積させるための
既存の解決策のコストと製造可能性を大幅に引き下げる。
【００３４】
　図２は、堆積アレンジメント１００を有する堆積装置２００の概略断面図を示している
。したがって、図２は１つの実施形態を図解するもので、更なる実施形態を説明するため
に使用され得る。リチウムなどの材料が中で蒸発する第１のチャンバ、すなわちタンク１
１０は、筐体２１０内に設けられる。例えば、筐体は絶縁可能である。これによって、温
度制御された環境が、導管１２０に加えて、第１のチャンバ及びバルブに対してもたらさ
れる。一般的な実施形態によれば、温度は１８５℃から２８５℃までに、例えば、約２３
０℃又は２００℃に制御可能である。リチウム以外のアルカリ金属又はアルカリ土類金属
については、他の温度を、融点に応じて、例えばカリウムであれば６３℃以上に設定及び
調整可能である。本明細書に記載の他の実施形態と組み合わせることができる一般的な実
施形態によれば、材料を液化する温度は、基板上に堆積される材料の融点よりも５℃から
１００℃上で、例えば５０℃上で設定可能である。
【００３５】
　タンク１１０、導管１２０及びバルブ１３０を含む材料供給システムを、各アルカリ金
属の融点或いはそれ以上にまで加熱すると、金属は溶解又は液化され、液体状態で導管を
通って流れる。一般的な実施形態によれば、筐体２１０内の一又は複数の構成要素は独立
に加熱可能であってもよく、及び／又は筐体の内部は全体として加熱可能であってもよい
。一般的には、壁２１１によって示される絶縁体は、加熱エネルギーの損失を低減するよ
うに提供され得る。追加的に又は代替的に、筐体２１０内の個々の構成要素は個別に絶縁
され得る（図示せず）。
【００３６】
　本明細書に記載の他の実施形態と組み合わせることができる一般的な実施形態によれば
、材料供給システム及び特にバルブと導管は、基本的に一定の流量の液体リチウムを供給
するように構成されている。したがって、蒸発ゾーンに向かって基本的に一定の流量とな
るように、導管の直径は十分に小さくなければならない。そのため、例えば、導管は断面
積が１ｍｍ２から１０ｍｍ２となる直径を有する。したがって、直径及び所望の流量はま
た、大きな基板の堆積アレンジメントが小さな基板の堆積アレンジメントと比較してより
大きな導管直径を有するように、シャワーヘッドのサイズ及びそれぞれの処理ゾーンに依
存する。
【００３７】
　同程度に細い導管内の材料の量が限られること、及び液体材料供給システム内の温度、
並びに堆積処理の中断に対して蒸発ゾーンが維持され得ることを考慮すると、堆積アレン
ジメントは容易且つ迅速にオンとオフを切り換えることができる。したがって、蒸発ゾー
ンと基板との間にはシャッターは不要である。
【００３８】
　本明細書に記載の他の実施形態と組み合わせることができる更なる実施形態によれば、
特に大面積基板又は大面積キャリアの場合には、シャワーヘッドには一又は複数の材料供
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給システムを設けることができる。そのため、第１のチャンバ、導管、コントローラバル
ブ、及び蒸発ゾーンが、一又は複数の材料供給システムの各々に対して提供され得る。蒸
気供給シャワーヘッド内の材料の蒸気を提供するため、各材料供給システムは、蒸気供給
シャワーヘッドの所望の位置に設けることができる。例えば、２つ以上の材料供給システ
ムは、堆積速度を上げるため、蒸気供給シャワーヘッドに同一材料を供給するように設け
られてもよい。更に、異なる材料供給システムに供給される異なる材料の化合物を堆積さ
せるため、蒸気供給シャワーヘッドに２種類以上の材料を供給することも可能である。
【００３９】
　図２に示すように、バルブ１３０は導管１２０を介してタンク１１０に接続され、更に
導管１２０によって蒸気供給シャワーヘッドと接続されている。本明細書に記載の更なる
実施形態によれば、導管の数を低減し得るように、バルブはタンク１１０に隣接して、シ
ャワーヘッドに隣接して、或いは更にアルカリ金属を蒸発させるための更なるチャンバに
隣接して配置され得る。しかしながら、一般的には、バルブへの蒸発温度の影響を軽減す
るため、バルブは蒸発ゾーンから少し離れた距離に配置される。導管１２０は、本明細書
に記載の図面に示されているように、例示的なものである。一又は複数の導管は、材料を
溶解及び／又は液化するように構成された第１のチャンバ、液体材料の流れを制御するよ
うに構成されたバルブ、蒸発ゾーン及び流体連通するように接続された蒸気供給シャワー
ヘッドを有するように配置され得る。
【００４０】
　図２に示すように、また、本明細書に記載の幾つかの実施形態によれば、真空フィード
スルー２１８は、導管が液体金属などの金属を真空チャンバ２２０に供給するように設け
られる。フィードスルー２１８は、筐体２１０の低温と蒸発ゾーンの高温との間に熱絶縁
を設けること、及び／又は筐体２１０と真空チャンバ２２０との間に真空分離を設けるこ
とができる。真空チャンバ２２０は、金属を基板４上に堆積させるように構成されている
。図２に示すように、蒸気供給シャワーヘッド１１２は、蒸発ゾーン２１４によって示さ
れているように、液体リチウムを蒸発させるように加熱される。液体材料は、蒸気供給シ
ャワーヘッド１１２へ誘導される。蒸気供給シャワーヘッドは、例えば、内側加熱チュー
ブ２４０などの加熱ユニットによって加熱される。例えば、内側加熱チューブは、結合部
２４４によって電源２４２に接続される電気加熱素子であってもよい。図２は更に、蒸気
供給シャワーヘッド１１２の絶縁体２１２を示す。この絶縁は、加熱用電力の低減及び／
又は蒸気供給シャワーヘッドの一様な加熱をもたらす。これらの追加的又は代替的な修正
によれば、蒸気供給シャワーヘッド１１２の加熱は、赤外線ヒータなどの加熱ランプによ
る輻射加熱、誘導加熱、（図２に関して上述されている）電気加熱、及びこれらの組み合
わせによって、供給可能である。
【００４１】
　例えば、ノズル１６０など、蒸気供給シャワーヘッドに設けられている排出口は、リチ
ウムの蒸気を基板４に向けて誘導又は方向付けする。一般的な実施形態によれば、排出口
又はノズルはまた、蒸気供給シャワーヘッドの開口部として設けられている。更に、直線
的な蒸気供給シャワーヘッドに関しては、開口部又はノズルは例えば、開口部又はノズル
の一又は複数のラインとなってもよい。矩形の蒸気供給シャワーヘッドに関しては、開口
部又はノズルは矩形の形状に沿って、また矩形の形状の内側に供給されてもよい。円形の
蒸気供給シャワーヘッドに関しては、開口部又はノズルは円形の形状に沿って、また円形
の形状の内側に供給されてもよい。一般的には、開口部又はノズルは、基板４上への蒸気
の堆積が一様になるように供給されてもよいそのため、開口部又はノズルは、上述の形状
の１つに沿って、少なくとも部分的に一様に供給されてもよい。しかしながら、形状の周
辺でのエッジ効果を補償するため、開口部又はノズルの密度は蒸気供給シャワーヘッドの
一部の領域で可変であってもよい。
【００４２】
　幾つかの実施形態によれば、また図２に示したように、堆積速度測定デバイス２３５を
真空チャンバ２２０内に設けることができる。それによって、リチウム又は他のアルカリ
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金属の基板上での堆積速度をモニタすることができる。一般的な実施形態によれば、厚み
の測定に一又は複数の発振水晶が利用可能である。追加的に又は代替的に、シャワーヘッ
ド内部又はシャワーヘッドの更なる測定部分又は開口部での光学的測定方法は、堆積速度
の決定に利用可能である。更なる追加的又は代替的選択肢によれば、堆積速度を決定する
ため、シャワーヘッド内側の圧力測定、基板上に堆積した層の厚み測定、例えば、層の渦
電流測定などの導電率測定が実行され得る。堆積速度に関連する信号は、コントロールバ
ルブの制御に利用可能である。
【００４３】
　図２の信号ライン２３２によって示したように、堆積速度測定デバイス２３５の測定結
果に対応する信号は、堆積速度測定デバイス２３５から受信した信号に基づいてバルブ１
３０を制御するコントローラ２３０に送信可能である。例えば、比例-積分-微分コントロ
ーラ（ＰＩＤコントローラ）が使用可能である。ＰＩＤコントローラは信号ライン２３２
を介して信号を受信し、また、公称層厚み値又は所望の堆積速度と相関する別の値を更に
受信及び／又は保存する。本明細書に記載の他の実施形態と組み合わされ得る幾つかの実
施形態によれば、フィードバックコントローラはバルブ１３０の制御のために提供される
。その結果、バルブを通って流れる液体材料の流量のクローズドループ制御が提供可能で
ある。したがって、堆積速度及び／又は堆積の均一性の単純化した制御が提供可能となる
。
【００４４】
　本明細書に記載の他の実施形態と組み合わされ得る一般的な実施形態によれば、バルブ
１３０はコントロールバルブ、すなわちバルブを通る流量を制御するバルブとなり得る。
例えば、コントロールバルブは、±５０ｇ／ｈ以下の精度で、例えば、±０．１ｇ／ｈか
ら５ｇ／ｈまでの精度で流量を制御するように構成可能である。
【００４５】
　本明細書に記載の実施形態によれば、堆積速度の制御は単純化され、より安定している
。液体材料の流量の制御により、材料が溶解して蒸発するチャンバ内のチャンバ温度によ
って堆積を制御する必要はない。温度は安定するが、リザーバ内容物が保持される期間中
に、蒸発速度は変化することがあるため、このようなチャンバ温度制御は難しい。これは
、蒸発速度が加熱されたチャンバに接する金属リチウムの「表面積」に依存し、金属リチ
ウムと非金属リチウム化合物（反応後又は酸化後のリチウムのより高い溶解相）との体積
比率が変化しやすいため、蒸発速度がリザーバの保持期間全体を通じて変化することがあ
るためである。本明細書に記載の実施形態は、バルブを通って流れる液体リチウムの量に
よって堆積速度を制御するが（例えば、質量流量コントローラ）、液体リチウムは「フラ
ッシュ蒸発チャンバ」内で、すなわち、蒸気供給シャワーヘッド又はバルブと蒸気供給シ
ャワーヘッドとの間の別のチャンバ内で完全に蒸発する。リチウムの完全な蒸発は、金属
リチウムが第１のチャンバ内で溶解し（リチウムの融点を超えるが反応後のリチウム化合
物の融点を超えない温度を保つことによって）、第２のフラッシュ蒸発チャンバに流れる
ときにのみ保証される。一般的な実施形態によれば、蒸発チャンバ又は蒸発ゾーン内の温
度は６００℃以上、例えば８００℃以上、８００℃から１０００℃になることがある。
【００４６】
　更に、本明細書に記載の実施形態によれば、バルブは、液体リチウム金属などの液体ア
ルカリ金属がバルブを通って流れるように、構成及び／又は配置される。そのため、特に
、タンク１１０などのソースと蒸気供給シャワーヘッド１１２などの蒸発ゾーン又は第２
のチャンバとを分離するバルブに関して、ハードウェア要件は軽減される。材料が溶解し
て蒸発する１チャンバ蒸発器に関しては、蒸発したリチウム金属の蒸気が凝集して経路を
閉塞しないようにするため、バルブは６００℃から８００℃の範囲の温度に耐えなければ
ならない。本明細書に記載の実施形態によれば、バルブ、導管、及び／又は他の質量流量
コントローラだけは、約３５０℃又はそれ以下の温度に耐えることが必要となる。そのた
め、リチウムへの曝露による材料の腐食は、より高温の液体リチウム又は蒸発したリチウ
ムに対するよりも大きくなることを考慮すべきである。したがって、リチウムの蒸気と比
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較して、液体リチウムのみに接触する拡張された構成要素群を提供することは、システム
全体の腐食を軽減する。
【００４７】
　本明細書に記載の実施形態によれば、蒸気供給チャンバが設けられ、そこでは前駆体リ
ザーバの設計は、材料を溶解又は液化するように構成されている。材料又は前駆体のフロ
ーは、例えばマイクロバルブによって制御される。第２のチャンバ又はゾーンは、バルブ
を通って第２のチャンバ又はゾーンに流れ込むリチウムなどの液体アルカリ金属を、フラ
ッシュ蒸発などで蒸発させるために使用される。したがって、堆積速度は前記バルブを通
るフローによって制御され得る。
【００４８】
　本明細書に記載の他の実施形態と組み合わせることができる一般的な実施形態によれば
、アルカリ金属又はアルカリ土類金属、一般的には、金属リチウムの蒸発のための堆積ア
レンジメント、そのような堆積アレンジメントを含む装置、及びこれらを操作する方法は
、金属リチウム（或いは他のアルカリ金属）の堆積が望まれる処理に利用可能である。例
えば、これは、エレクトロクロミックウインドウ及び薄膜バッテリなどの電気化学デバイ
ス、ＯＬＥＤデバイス製造時のリチウム堆積などになり得る。
【００４９】
　ここで図３を参照すると、本発明の実施形態による処理チャンバのより詳細な概略図が
描かれている。図３は、真空チャンバなどの処理チャンバ３２０用の蒸気供給システム３
００を示している。この図には、処理チャンバ３２０のチャンバ壁２のみが示されている
。蒸気供給システム３００は、基板４に対向して配置される、垂直に配向された直線的な
ガス供給シャワーヘッド３１２を備える。直線的なガス供給シャワーヘッド３１２は、幾
つかのガス通路を備え、直線的なガス供給シャワーヘッド３１２に対して、例えば直角に
配向され得る、ガス導管又は注入管３０５に接続されている。この直線的なガス供給シャ
ワーヘッド３１２は、結果的に、プロセス領域３５５にプロセス蒸気を流す蒸気供給器と
して働く。
【００５０】
　タンク１１０、コントロールバルブ１３０及び導管１２０を含む材料供給システムが提
供される。任意選択により、コントロールバルブに対して、タンク１１０、すなわち第１
のチャンバからの材料のフローを開閉するための別のバルブ（遮断バルブ、図３には図示
せず）がバルブの上流に含まれてもよい。一般的には、システムの構成要素の腐食を避け
るため、これらの構成要素を温度の高い蒸発ゾーンからさらに遠ざけることが有効である
。コントロールバルブ又は遮断バルブなどの構成要素を、蒸発させる材料が低い温度にな
る、例えば、融点をわずかに上回る温度になる領域に設けることにより、これらの構成要
素の腐食は低減する。
【００５１】
　図３はまた、堆積用の真空チャンバに隣接する筐体の壁６を図解している。筐体は、例
えば、チャンバすなわちタンク１１０、バルブ１３０及び導管１２０を包括するグローブ
ボックス４０であってもよい。タンク１１０は取り換え、交換可能であり、或いは保護ガ
ス下で、又は別の保護雰囲気下で、新しいリチウムを充填することができる。保護ガスと
して、例えば、アルゴンが使用可能である。導管１２０及び第１のチャンバすなわちタン
ク１１０は、加熱用被覆１５によって加熱可能である。しかし、これらの構成要素の筐体
は一般的に、図６に関してより詳細に説明されているように全体的に加熱される。図３に
示すように、本明細書に記載の実施形態は一般的に、液体材料が誘導される筐体と図３の
注入管３０５などの蒸発ゾーンとの間の絶縁体などの、熱分離を更に含む。
【００５２】
　リチウムの堆積を可能にするため、材料供給システム及び堆積システムの構成要素は、
リチウムを使用するように構成されている。このような材料は、特に炭素の重量含有量が
０．１２％以下のステンレス鋼、モリブデン、タンタル、コロンビウム、及びこれらの組
み合わせから成る群から選択可能である。例えば、バルブは、リチウム又は他のアルカリ
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金属による腐食を低減するため、モリブデン又は炭素の重量含有量が０．１１２％以下の
ステンレス鋼から作られたバルブ本体を有するように準備可能である。
【００５３】
　一般的な実施形態によれば、チャンバすなわちタンク１１０及び／又はシャワーヘッド
３１２及び注入管３０５、バルブ１３０及び導管１２０に使用される材料は、反応性材料
に曝露されるように構成される。一般的には、蒸気供給システム全体は、リチウムなど、
これらの反応性材料に対して不活性な材料から構成される。
【００５４】
　図３はさらに別の加熱用被覆３１５を示し、これによって蒸発ゾーンを加熱する。図３
に示すように、直線的な蒸気供給シャワーヘッド及び注入管３０５は、加熱用被覆３１５
によって加熱される。また、本明細書に記載の他の加熱手段が追加的に又は代替的に提供
可能である。バルブ１３０及び導管１２０を通って流れる液体材料は、８００℃以上の温
度に対して構成されている注入管３０５に誘導される。注入管の操作中、注入管下流の構
成要素は８００℃以上の温度まで加熱される。蒸発用の更なるチャンバ又はゾーンを形成
する注入管内では、注入管３０５に入る材料は即座に蒸発し、蒸気はシャワーヘッドまで
誘導され、基板上に蒸気を堆積させるため、蒸気は開口部又はノズルを通って基板４まで
誘導される。
【００５５】
　液体の流量制御と組み合わせて、例えば、リチウム（又は、他のアルカリ金属）用の直
線的な蒸気供給シャワーヘッドを設けることにより、一様な大面積の被覆が可能になる。
フローの制御はコントロールバルブによってもたらされるが、堆積速度モニタ及び／又は
流量計とは独立である。そのため、直線的な蒸気供給シャワーヘッドはインライン堆積ツ
ールに対して有効利用が可能で、一又は複数の基板或いは基板を有する一又は複数のキャ
リアは、シャワーヘッドを越えて移送される。
【００５６】
　図４は、アルカリ金属又はアルカリ土類金属の蒸発のための堆積アレンジメント及び対
応する制御の更なる態様を図解している。図４に関して説明されている態様は、個々に結
合すること、或いは本明細書に記載の他の実施形態と組み合わせることができる。第１の
チャンバ４１０は、例えば、液体リチウム４０２を提供する。一般的には、２００℃の温
度が設定可能である。そのため、チャンバ２２０内で基板４に堆積する金属リチウムは、
液体状態でチャンバ２２０に向かって流れることができる。非金属リチウム化合物（例え
ば、酸化リチウム）などのリチウム化合物は、リチウムの高い反応性によって生成され得
るが、このような温度では溶解せず、チャンバ２２０に向かって流れない。したがって、
このようなリチウム化合物は処理から除外し得る。
【００５７】
　リチウムを溶解するための第１のチャンバは、圧力及び環境が制御された雰囲気４１１
下にある。アルゴンなどの保護ガスは、チャンバ４１０内で導管４２１を介して供給され
る。バルブ４２０は、アルゴン環境を１００～３００ｍｂａｒの範囲、例えば２００ｍｂ
ａｒの圧力で制御する。チャンバ４１０のメンテナンス中又は再充填中には、タンクから
アルゴンをパージするため、手動バルブ４２６が利用可能である。チャンバ内の圧力は圧
力ゲージ４２２によってモニタされる。追加的に又は代替的に、圧力ゲージは、ゾーン４
１１の圧力が追加的に又は代替的に測定され得るように、チャンバ４１０の上部に向かっ
て設けることが可能である。更に、幾つかの実施形態によれば、リチウムレベルセンサは
、チャンバ４１０内の液体リチウムレベルが追加的に測定され得るように、チャンバ４１
０に対して設けることが可能である。検出された信号は、信号ライン４２３によってコン
トロール４２４に提供される。コントロール４２４は、チャンバ４１０内のアルゴンの流
れを調整するためのバルブ４２０を制御する。そのため、制御された保護環境は、チャン
バ４１０に提供可能である。チャンバ４１０は、上述のように、本明細書に記載の実施形
態に従い、加熱素子により加熱される。更に、熱制御を改善するための絶縁体（図４には
図示せず）が、提供可能である。
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【００５８】
　液体金属リチウムは導管１２０を経緯して、バルブ４３０に向かって流れる。そのため
、参照番号１５によって示されるように、リチウムの凝固による導管の閉塞を避けるため
、導管に加熱用被覆１５が用意されることがある。バルブ４３０はバルブハウジング４６
０を有する。液体リチウムはバルブハウジングから流れ出る。液体リチウムの量はアクチ
ュエータ４６２によって制御される。アクチュエータ４６２は電気式であってもよい。空
気圧又は油圧式の他のアクチュエータも使用し得る。但し、堆積装置内の温度が上昇した
制御された雰囲気下では、電気式駆動が有用となることがある。コネクタ４３１は、コン
トローラ４３５から信号ライン４３４の入力をもたらす。コントローラ４３５は、バルブ
４３０を通る液体リチウムの流量の制御信号を提供する。コントローラは、チャンバ２２
０内で基板４上へのリチウムの堆積速度の制御を可能にする任意のコントローラであって
もよい。一実施例として、例えば、ＰＩＤコントローラを利用し得るフィードバック制御
が使用可能である。これは、チャンバ２２０内の堆積速度をコントローラ４３５に関連付
ける信号を提供する信号ライン４３２、及びＰＩＤコントローラとの比較として公称値を
提供する信号ライン４３３によって、図４に示されている。追加的又は代替的な修正によ
れば、質量流量コントローラの信号又は堆積速度に相関する別の信号は、コントローラ４
３５の制御信号として使用され得る。
【００５９】
　したがって、バルブ４３０は、バルブハウジング４６０及び導管１２０を通る流量を制
御する。バルブ４３０の下流には、バルブ４３０及び次に第１のチャンバ４１０によって
堆積チャンバ２２０と流体連通する、さらなる導管１２０がある。チャンバ２２０では、
基板への堆積の前に、液体金属リチウムがフラッシュ蒸発される。そのため、蒸発ゾーン
又は蒸発チャンバは、６００℃以上、或いは８００℃以上もの温度になり得るチャンバ２
２０内に設けられる。これらの一般的な修正によれば、蒸発ゾーン又は蒸発チャンバは、
バルブとチャンバ２２０との間に設けることもできる。但し、シャワーヘッド近傍又はシ
ャワーヘッド内の蒸発は、操作中の蒸気温度（例えば、＞６００℃）で維持される構成要
素を減らすことを考慮すべきである。
【００６０】
　図５は、アルカリ金属又はアルカリ土類金属、特に金属リチウムを含む材料を蒸発させ
る方法の実施形態を図解するフロー図５００を示している。この方法は、参照番号５０２
によって示されるように、第１のチャンバ内での材料の液化を含む。ステップ５０４では
、液化された材料は、第１のチャンバからコントロールバルブを通って、第２のチャンバ
まで誘導される。ステップ５０６では、材料は第２のチャンバ内で蒸発され、材料の蒸気
はステップ５０８で基板の上に向けられる。
【００６１】
　一般的な実施形態によれば、蒸発のステップ５０６は、特に６００℃以上の温度で、フ
ラッシュ蒸発によってもたらされる。例えば、温度は８００℃以上となることがある。但
し、ステップ５０６の前に、すなわちステップ５０２及び５０４では、液化された材料は
、堆積される材料の融点よりも５℃から３０℃、６０℃或いは１００℃高い温度に維持さ
れる。例えば、金属リチウムでは１９０℃から２９０℃に維持される。したがって、材料
を蒸発させるための第２のチャンバの上流に設けられる堆積アレンジメントの構成要素及
び堆積装置は、高温に対する耐性は限定的になり得る。すなわち、これらの構成要素は、
本明細書に記載の実施形態に従いリチウム又は他の材料が液体になる温度にだけは耐える
必要がある。これらの材料はまた、反応性が高いため、これは特に有利になり得る。
【００６２】
　本明細書に記載の他の実施形態と組み合わせることができる更なる実施形態によれば、
バルブを通る液化材料の流量を調整するためのバルブを制御するため、ステップ５１０で
更に説明されるように、クローズドループ制御が設定可能である。バルブのクローズドル
ープ制御は、バルブを通る液体材料の流量は単に制御が必要となるだけであるため、通常
のリチウム蒸発器と比較して単純化され得る。フィードバック制御の信号は、蒸気堆積の
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ための真空チャンバ内での堆積速度モニタ、液化材料を第２のチャンバへ誘導するシステ
ム内の質量流量コントローラなどの流量計、渦電流測定などの層厚測定、シャワーヘッド
内の蒸気圧測定、及びこれらの組み合わせから成る群から選択され得る。
【００６３】
　本明細書に記載の実施形態によれば、堆積速度の制御は単純化され、より安定している
。バルブを通る液体材料の流量の制御により、材料が溶解して蒸発するチャンバ内のチャ
ンバ温度で堆積を制御する必要はない。温度は安定するが、リザーバ内容物が保持される
期間中に、蒸発速度は変化することがあるため、このようなチャンバ温度制御は難しい。
これは、蒸発速度が加熱されたチャンバに接する金属リチウムの「表面積」に依存し、金
属リチウムと非金属リチウム化合物（反応後又は酸化後のリチウムのより高い溶解相）と
の体積比率が変化しやすいため、蒸発速度がリザーバの保持期間全体を通じて変化するこ
とがあるためである。本明細書に記載の実施形態は、バルブを通って流れる液体リチウム
の量によって堆積速度を制御するが（例えば、質量流量コントローラ）、液体リチウムは
「フラッシュ蒸発チャンバ」内で、すなわち、蒸気供給シャワーヘッド又はバルブと蒸気
供給シャワーヘッドとの間の別のチャンバ内で完全に蒸発する。リチウムの完全な蒸発は
、金属リチウムが第１のチャンバ内で溶解し（リチウムの融点を超えるが反応後のリチウ
ム化合物の融点を超えない温度を保つことによって）、第２のフラッシュ蒸発チャンバに
流れるときにのみ保証される。
【００６４】
　本明細書に記載の実施形態によれば、液体材料が蒸発する第２のチャンバ、ゾーン又は
領域，は、様々な構成要素によって提供され得ることが、考慮されなければならない。第
２のチャンバ、ゾーン又は領域は、液体材料のフローを制御するためのバルブの下流に設
けられる。すなわち、バルブは第２のチャンバ、ゾーン又は領域と、材料を液化するため
のチャンバとの間にある。例えば、材料を蒸発させるのに十分なエネルギーを供給するた
め、或いは蒸気供給シャワーヘッドの注入管によって供給され得るように、第２のチャン
バ、ゾーン又は領域は、独立のチャンバによって設けることが可能であり、蒸発ノズル又
は蒸気供給シャワーヘッドによって設けることが可能であり、蒸気供給シャワーヘッド内
の又は蒸気供給シャワーヘッドに隣接する表面によって、１ｃｍ２から５０ｃｍ２までの
範囲内で、例えば１ｃｍ２から１０ｃｍ２の範囲内で十分な接触面積を有するように、設
けることが可能である。例えば、注入管は蒸気供給シャワーヘッドと一体形成され得る。
したがって、第２のチャンバ、ゾーン又は領域は、コントロールバルブ（例えば、バルブ
１３０及び４３０を参照）から蒸気供給ノズル又はシャワーヘッドまでの経路上で、温度
が上昇するように、一般的にはフラッシュ蒸発用に温度が急激に上昇するように、設けら
れる。一般的には、すべての液体材料が蒸発すると、液体材料の流量の制御はまた堆積速
度を制御する。
【００６５】
　以上のことを考慮して、本明細書に記載の実施形態のためのハードウェア要件、特に、
材料のソースと蒸発のための第２のチャンバ、ゾーン又は領域とを分離するバルブ（例え
ば、バルブ１３０及び４３０を参照）のためのハードウェア要件は軽減される。バルブ上
流のチャンバ内でリチウムが溶解して蒸発する通常の単一チャンバシステムに関しては、
蒸発したリチウム金属の蒸気が凝集して経路を閉塞しないようにするため、バルブは６０
０℃から８００℃の範囲の温度に耐えなければならない。本明細書に記載の実施形態によ
れば、材料ソースと第２のチャンバ、ゾーン又は領域との間を流体連通する導管に加えて
、バルブ及び／又は質量流量コントローラは、起こり得る３５０℃程度に耐えることが必
要となる。
【００６６】
　図６は、堆積アレンジメント６００を有する堆積装置の一部分の概略断面図を示してい
る。したがって、図６は一実施形態を図解しているが、更なる実施形態を説明するために
使用され得る。リチウムなどの材料が中で蒸発する第１のチャンバ、すなわちタンク１１
０は、筐体６５０内に設けられる。例えば、筐体は絶縁可能である。これによって、温度
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制御された環境が、導管１２０に加えて、第１のチャンバ及びバルブ本体４６０に対して
もたらされる。一般的な実施形態によれば、温度は１８５℃から２５０℃まで、例えば、
約２００℃まで制御可能である。リチウム以外のアルカリ金属又はアルカリ土類金属につ
いては、他の温度を、融点に応じて、例えばカリウムであれば６３℃以上に設定及び調整
可能である。本明細書に記載の他の実施形態と組み合わせることができる一般的な実施形
態によれば、材料を液化する温度は、基板上に堆積される材料の融点よりも５℃から１０
０℃上で設定可能である。
【００６７】
　図６に示すように、第１のチャンバ１１０は、ハウジング６１０の開口部によって曝露
され得るフランジ６８０を有する。フランジ６８０は、堆積アレンジメント６００に提供
される材料を再充填するため、容器６８４のフランジ６８２に接続可能である。容器６８
４と第１のチャンバ、すなわちタンク１１０との接続は、矢印６８５によって示されてい
る。一般的な実施形態によれば、再充填の手続きは、アルゴン雰囲気などの保護雰囲気下
で行われる。したがって、グローブボックスの接続、又は再充填のための領域を通常雰囲
気から分離する他の好適な方法が使用可能である。
【００６８】
　本明細書に記載の他の実施形態と組み合わせることができる一般的な実施形態によれば
、第１のチャンバの加熱された部分の中で材料を溶解するため、第１のチャンバには、加
熱システム６１５を全体的に又は部分的に設けることができる。第１のチャンバ１１０は
コントロールバルブ４６０と流体連通している。流体連通は導管１２０によってもたらさ
れる。バルブの下流で、蒸気供給シャワーヘッド１１２は、バルブ４６０との流体連通に
よってもたらされる。更なる実施形態によれば、第１のチャンバの加熱はまた、上述のよ
うに筐体６５０の加熱によってももたらされ得る。
【００６９】
　筐体６５０を加熱すると、タンク１１０、導管１２０及びバルブ１３０は、各アルカリ
金属の融点まで加熱され、金属は溶解又は液化され、液体状態で導管の中を流れる。一般
的な実施形態では、付加的に、コントローラ６２２によって制御可能なファン６２０など
のガス循環ユニットが提供される。例えば、コントローラ６２２はハウジング６１０の外
側に備えることができる。ファン６２０は、筐体６５０内部のガス循環を可能にする。こ
れにより、筐体６５０の内側には一様な雰囲気がもたらされ得る。
【００７０】
　本明細書に記載の他の実施形態と組み合わせることができる一般的な実施形態によれば
、筐体６５０内の圧力は大気圧で、温度は蒸発する材料の融点をわずかに超える温度、例
えば、２００℃になっており、一実装によれば、反応性材料は材料供給及び調整システム
内にあり、上述のように保護雰囲気下にあるため、筐体６５０内のガスは空気であっても
よい。更なる実装によれば、アルゴンなどの保護ガスはまた、筐体６５０内に供給され得
るため、反応性ガスと溶解される材料との接触をよりうまく避けることができる。
【００７１】
　本明細書に記載の他の実施形態と組み合わせることができる更なる実施形態によれば、
第１のチャンバ、一又は複数の導管及びバルブによって提供される材料供給システムは、
パージバルブ６４０及びパージ導管６４２を更に含み得る。パージ導管６４２並びに、そ
の結果として、パージバルブ６４０は、例えば、第１のチャンバ１１０に対向するフラン
ジ６８０の一部分に結合される。導管は、追加的に又は代替的に、第１のチャンバ又は導
管の位置に設けることが可能である。例えば、タンクからバルブまでの導管はパージ導管
に接続可能である。更なる修正によれば、パージ導管は、材料供給システムに接続される
複数のパージ導管を有するパージ導管アレンジメントとして設けることが可能である。し
かしながら、一般的には、パージ導管は材料供給システムの少なくとも上流端部に設けら
れる。堆積アレンジメントの操作方法によれば、パージバルブは高温アルゴンのソースに
接続可能である。これにより、例えば、材料供給システムの一部でガスが閉塞していると
き、高温のアルゴンで材料供給システムをフラッシュすることができる。例えば、アルゴ
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ンは、液体リチウムを有するタンクの周囲に誘導されたアルゴン管によって加熱され得る
。更に、操作の設定中に、材料供給システムにリチウム又は別のアルカリ金属が供給され
る前に、システムに酸素及び／又は水分が入るのを避けるため、材料供給システムはアル
ゴンでパージすることができる。
【００７２】
　図６に示すように、バルブ１３０は導管１２０を介してタンク１１０に接続され、更に
導管１２０によって蒸気供給シャワーヘッドと接続されている。図６に示すように、また
、本明細書に記載の幾つかの実施形態によれば、真空フィードスルー２１８は、導管が液
体金属などの金属をシャワーヘッド１１２を覆うチャンバの一部分に供給するように設け
られる。一般的な実装によれば、任意選択により設けることが可能である。筐体６５０か
らシャワーヘッドを格納するチャンバの一部分までのフィードスルー下流の導管部分は、
加熱ユニット６１８によって加熱される。そのため、筐体６５０下流の堆積アレンジメン
トの一部分は、筐体６５０内に配置される堆積アレンジメントの一部分と比較して、より
高い温度まで加熱可能である。
【００７３】
　シャワーヘッドを格納するチャンバの一部分は、フランジ６０４を介して真空チャンバ
に接続可能である。また、図６に示すように、蒸発ゾーン１１４によって示されているよ
うに液体リチウムを加熱するため、蒸気供給シャワーヘッド１１２に隣接して、又は蒸気
供給シャワーヘッド１１２内で蒸発面は加熱される。蒸発ゾーン１１４内で蒸発した材料
は、蒸気供給シャワーヘッド１１２内へ誘導、及び又は蒸気供給シャワーヘッド１１２内
で供給される。
【００７４】
　本明細書に記載の他の実施形態と組み合わせることができる一般的な実施形態によれば
、蒸発ゾーン１１４は、蒸発のためのエネルギーを供給するように構成されたチャンバ、
るつぼ、ボート、又は面になり得る。一般的には、材料の蒸発に十分なエネルギーを供給
するため、ゾーン又は面は、例えば、１ｃｍ２から１０ｃｍ２の範囲の十分な表面積を有
する。そのため、液体材料はゾーン内に又は表面上に連続的に供給され、その表面に到達
すると蒸発される。加熱ユニット６１８は、上述のように、蒸発ゾーン１１４に向かって
液体材料の温度を連続的に上げるように構成され得る。
【００７５】
　蒸気供給シャワーヘッドは、内側加熱チューブ２４０などの加熱ユニットによって加熱
されるが、加熱ユニットの更なる詳細、態様、特徴、及び追加的又は代替的な実装は、本
明細書に記載の他の実施形態で説明される。一般的には、蒸気供給シャワーヘッド１１２
の熱絶縁のため、シャワーヘッドには絶縁体２１２が設けられる。蒸気供給シャワーヘッ
ドに設けられるノズル１１６などの排出口は、例えばリチウムの蒸気を基板に向けて誘導
又は方向付けする。一般的な実施形態によれば、排出口又はノズルは、本明細書で参照さ
れている他の実施形態に関して説明されているように設けることができる。
【００７６】
　更に、本明細書に記載の実施形態によれば、バルブ４６０は、液体金属リチウムなどの
液体アルカリ金属がバルブを通って流れるように、構成及び／又は配置されている。　コ
ントロールバルブ４６０の制御を改善し、例えば、室温で外部にあるバルブのアクチュエ
ータに対する熱損失を補償するため、コントロールバルブ４６０には分離された加熱素子
４１５を設けることが可能で、また任意選択により分離された熱絶縁体及びバルブの温度
の制御回路を設けることも可能である。そのため、コントロールバルブの温度変動は軽減
され得る。したがって、液体材料の流量制御は改善され得る。
【００７７】
　図７は、本明細書に記載の堆積アレンジメントのいずれかに実装可能な、第１のチャン
バ１１０の代替的な解決策を示す。第１のチャンバ、すなわちタンク１１０は、第１のチ
ャンバの一部分７１２を含む。第１のチャンバの一部分７１２は、フランジ６８０によっ
て固体材料で満たされ得る。第１のチャンバの一部分７１２は、第２のチャンバの一部分
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７１０に接続される。材料は、第２のチャンバの一部分７１０内で溶解される。そのため
、加熱素子６１５を設けることができる。例えば、電気ヒータが使用可能である。追加的
に、又は代替的に、輻射ヒータが使用可能である。第２のチャンバの一部分１２０内の溶
解した材料は、本明細書に記載のように、液体状態で導管１２０、すなわち材料供給シス
テムを流れる。更なる実施形態によれば、第１のチャンバの一部分７１２には、材料を第
２のチャンバ７１０に向けて及び第２のチャンバ７１０の中へ移送するためのアクチュエ
ータを設けることが可能である。例えば、供給スクリューを第１のチャンバの一部分の中
に設けることが可能である。更なる実装によれば、第１のチャンバの一部分及び第２のチ
ャンバの一部分は、同一チャンバ内の２つの隣接空間によって設けることが可能である。
第１のチャンバの一部分又は第１のチャンバ、及び第２のチャンバの一部分又は第２のチ
ャンバを設けることによって、固体材料が挿入されても、溶解ゾーンの温度が急激に降下
しないように、新しい材料の供給はより適切に制御可能である。特に、第２のチャンバの
一部分の温度は、より安定的になるように制御可能である。
【００７８】
　別の選択肢によれば、材料は第１のチャンバの一部分７１２で溶解可能で、任意選択に
より、第１のチャンバの一部分と第２のチャンバの一部分との間にバルブを設けることが
可能である。したがって、第１のチャンバの一部分又は第１のチャンバ、及び第２のチャ
ンバの一部分又は第２のチャンバを設けることによって、固体材料が挿入されても、溶解
ゾーンの温度が急激に降下しないように、新しい材料の供給はより適切に制御可能である
。特に、第２のチャンバの一部分の温度は、より安定的になるように制御可能である。
以上の説明は本発明の実施形態を対象としているが、本発明の基本的な範囲を逸脱するこ
となく本発明の他の追加の実施形態を考案することができ、本発明の範囲は、添付の特許
請求の範囲によって定められる。

【図１】

【図２】

【図３】
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【図６】

【図７】
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【手続補正書】
【提出日】平成30年8月20日(2018.8.20)
【手続補正１】
【補正対象書類名】特許請求の範囲
【補正対象項目名】全文
【補正方法】変更
【補正の内容】
【特許請求の範囲】
【請求項１】
　アルカリ金属又はアルカリ土類金属を含む材料の蒸発及び前記材料の基板上への堆積の
ための堆積アレンジメントであって、
　前記材料を液化するために構成された第１のチャンバと、
　前記第１のチャンバと流体連通され、且つ前記第１のチャンバの下流にあるバルブであ
って、前記バルブを通る前記液化された材料の流量を制御するように構成され、蒸気供給
シャワーヘッドと導管を介して接続されているバルブ、
　筐体と、気化された材料を前記筐体内から前記基板に向けるための複数のノズルを有す
るとともに、当該蒸気供給シャワーヘッド内の圧力を、前記蒸気供給シャワーヘッドと前
記基板との間の領域における圧力よりも高く維持するように構成された、前記蒸気供給シ
ャワーヘッドと、
　前記蒸気供給シャワーヘッド内に配置されるとともに前記バルブと流体連通され、且つ
前記バルブの下流にある蒸発ゾーンであって、前記液化された材料を気化するように構成
され、且つチャンバ又は接触面積が１ｃｍ２から１０ｃｍ２である表面によってもたらさ
れる蒸発ゾーンと、
を備えるアレンジメント。
【請求項２】
　前記蒸気供給シャワーヘッドは直線的な蒸気供給シャワーヘッドである、請求項１に記
載のアレンジメント。
【請求項３】
　前記バルブに接続されたコントローラを更に備え、前記コントローラは前記基板上への
蒸気の堆積速度を調整するための前記バルブを制御するように構成されている、請求項１
又は２に記載のアレンジメント。
【請求項４】
　前記コントローラは比例-積分-微分コントローラであり、前記コントローラは堆積速度
モニタシステムの信号を受信するように構成された信号入力を備える、請求項３に記載の
アレンジメント。
【請求項５】
　前記第１のチャンバは、前記第１のチャンバの保護ガスの注入口用に構成されたガス注
入口を備え、前記アレンジメントは前記第１のチャンバの前記保護ガスの流量を制御する
ために構成された更なるバルブを更に備える、請求項１から４のいずれか一項に記載のア
レンジメント。
【請求項６】
　前記第１のチャンバは、前記更なるバルブと連通している圧力ゲージを更に備える、請
求項５に記載のアレンジメント。
【請求項７】
　前記材料は金属リチウムである、請求項１から６のいずれか一項に記載のアレンジメン
ト。
【請求項８】
　少なくとも前記第１のチャンバ及び前記バルブを格納するための筐体を更に備え、前記
筐体は保護雰囲気下にある前記第１のチャンバの交換のために構成されている、請求項１
から７のいずれか一項に記載のアレンジメント。
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【請求項９】
　前記蒸気供給シャワーヘッドは、内側加熱チューブなどの加熱ユニットによって加熱さ
れる、請求項１から８のいずれか一項に記載のアレンジメント。
【請求項１０】
　アルカリ金属又はアルカリ土類金属を含む材料の蒸発及び前記材料の基板上への堆積の
ための堆積装置であって、
　前記材料を前記基板上に堆積するための真空チャンバ、及び
　請求項１から９のいずれか一項に記載のアレンジメント
を備える堆積装置。
【請求項１１】
　アルカリ金属又はアルカリ土類金属を含む材料を蒸発させる方法であって、
　前記材料を第１のチャンバ内で液化させることと、
　前記液化された材料を前記第１のチャンバからコントロールバルブを通って蒸気供給シ
ャワーヘッド内の蒸発ゾーンまで導くことと、
　前記材料を前記蒸発ゾーン内で蒸発させることであって、チャンバ又は接触面積が１ｃ
ｍ２から１０ｃｍ２である表面を提供することを含む、蒸発させることと、
　前記材料の蒸気を基板上に向けることと
を含む方法であって、
　前記蒸気供給シャワーヘッドが、筐体と、気化された材料を前記筐体内から前記基板に
向けるための複数のノズルを有するとともに、当該蒸気供給シャワーヘッド内の圧力を、
前記蒸気供給シャワーヘッドと前記基板との間の領域における圧力よりも高く維持するよ
うに構成されている、方法。
【請求項１２】
　前記材料は金属リチウムを含む、請求項１１に記載の方法。
【請求項１３】
　前記材料は、特に６００℃以上の温度で、前記蒸発ゾーン内で瞬間的に蒸発する、及び
／又は前記液化された材料は、蒸発される前に、１８５℃から２８５℃の温度で維持され
る、請求項１１又は１２に記載の方法。
【請求項１４】
　前記バルブを通る前記液化された材料の流量を調整するための前記コントロールバルブ
を制御するためのクローズドループコントロールを更に備える、請求項１１から１３のい
ずれか一項に記載の方法。
【請求項１５】
　前記基板上での前記蒸気の堆積速度を調節するために前記コントロールバルブを制御す
ることをさらに含む、請求項１１から１３のいずれか一項に記載の方法。
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