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Abstract

This thesis describes the investigation of organic molecular thin films that
possess charge transportand second-ordernonlinearoptical properties. Over
the pastten years, significant progressin the understandingof both processes
has suggested the strong commercial viabilityof organic materials for opto-
electronic and photonic applications. However, two of the most important
hurdles that still have to be overcome are firstly good device stability and
elimination of impurities, and secondly the control of molecular ordering
and film morphology The films are grown by molecular beam deposition
and also characterizedin ultra-high vacuum (UHV) which gives the unique
opportunity to study the intrinsic properties of the films and the degradation
mechanisms caused by impurity gases.

With reference to the effect of impurities, the study of charge trans¬

port in organic thin films firstly focuses on the charge carrier dynamics in
actual organiclight-emitting structures, that are measured by transient pho-
tocurrents induced by short light pulses. With this simple and fast tool,
we identify devices based on tris (8-hydroxy-quinoline)aluminium (Alq3)
that have been exposed to indium impurities, which results in a transition
from non-dispersiveto dispersive charge transport. A field-effect transis-
tor configuration is then employed to study charge transport properties in
C60 thin films. We report on the electrical measurements of the transistors
in ultrahighvacuum and how their properties are dramatically affected by
progressive exposure to impurity gases, such as oxygen.

Morphology and ordering of organicthin films are of primaryimportance
in order to improvethe charge transportproperties towards an enhancement
of device Performance. A novel technique, called hot-wall deposition, has
been developed to grow ordered organic thin films of Alq3 on non-lattice
matched Substrates. The growth conditions are optimized in order to fab-
ricate molecularly ordered organic thin films. We employed microstructural
and photophysicalmeasurements ofthe films to confirm the erystallinenature
of the material. Highly ordered materialsare also required for second-order
nonlinearity. We demonstratethe growth of anisotropic organic thin films
with second order nonlinearity by oblique-ineidenceorganic molecular beam
deposition. The molecular alignment in 4-[trans-(pyridin-4-ylvinyl)]benzoie
acid (PVBA) films, as well as the optical and nonlinear optical properties,
are determinedby second-harmonicgeneration.
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Resume

Cette these est consacreeä l'etude fondamentalede films mincesmoleculaires,
en particulier a leurs proprietes de transport de charges et optiques
non-lineaires de deuxieme ordre. Les progres considerables realises ces

dernieres annees dans ces dornaines ont demontre la viabilite commer-

ciale de l'utilisation de materiaux organiques pour des applications en

optoelectroniqueet photonique. Les deux obstacles les plus importants de-
vant encore etre surmontessont premierementla stabilite des composants et

l'elimination des impuretes,deuxiemement le controle de l'ordre moleculairc
ainsi que la morphologie des films. La fabrication des films minces par
deposition ä jet moleculaire ainsi que la caracterisation des echantillons
sont effectues dans un environnementde ultra haut vide (UHV). Cela nous

donne l'unique opportunite d'etudier les proprietes intrinseques des films
ainsi que les mecanismes de degradation causes par l'adjonction de gaz at-

mospheriques.
En ce qui concerne l'effet des impuretes, l'etude du transport de charges

dans les films minces organiques se concentre d'abord sur la dynamiquedes
porteurs de charges dans des structures de diodes organiques luminescentes
reelles. Nous presentons des mesurespar spectroscopiede photocourant trän-
sitoire induit par de courtes impulsions lumineuses. Avec cette technique
simple et rapide, nous identifions des composants bases sur la molecule tris
(8-hydroxy-quinoline)aluminium (Alq3) qui ont ete exposes ä des impuretes
de indium, ce qui resulte dans une transition entre un transport de charges
non-dispersif et dispersif. Une geometrie de transistor ä effet de champ est
ensuite employec pour ctudier les proprietes de transport de charges dans
des films minces de Cgo- Nous presentons les proprietes electriques de ces

transistors mesures dans le ultra haut vide, ainsi que leur degradation lors
de l'exposition progressive a des gaz, tel l'oxygene.

Les proprietes de transportde chargeset photophysiques dependentlarge-
ment de la morphologie et de l'ordre des films minces organiques. La
comprehension et le controle de la structure des films est donc tres im¬
portante en vue d'une ameliorationdes Performancesdes composants opto-
electroniques. Une nouvelle technique, appelee «hot-walldeposition», a ete

developpee pour croitre des films minces ordonnes de Alq3. Les condi¬
tions de croissance sont optimisees pour fabriquer des films minces haute-
ment ordonnes sur des Substrats amorphes. Les analyses microstructurales
et photophysiques sont utilisees pour confirmer la nature erystalline du
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materiau. Des materiaux a degre d'ordre eleve sont egalement requis pour
l'optique non-lineaire. Nous avons realise la croissance de films minces or¬

ganiques anisotropes avec des proprietes optiques nonlineaires de deuxieme
ordre par la technique de croissance par jet moleculaireä incidence oblique.
L'alignernent moleculairedans des films de 4-[trans-(pyridin-4-ylvinyl)]ben-
zoic acid (PVBA), ainsi que les proprietes optiques lineaires et non-lineaires
sont determinees par generation de seconde harmonique.


