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Auf dem jungen Forschungsgebiet der Molekularen Elektronik hat sich die Kopplung zwi-
schen elektronischen Freiheitsgraden und Molekiilschwingungen als ein Hauptunterschied
zwischen dem Elektronentransport durch Einzelmolekiile und dem Transport durch kon-
ventionelle Nanostrukturen (wie z.B. Quantenpunkte) herauskristallisiert. In der vorliegen-
den Arbeit werden die Auswirkungen dieser Elektron-Phonon-Kopplung untersucht, und es
wird gezeigt, dass diese, hinausgehend tiber die wohlbekannten Vibrations-Seitenbander in
Strom-Spannungscharakteristiken, neuartige Kollektiveffekte im Transport verursacht.

Ursprung der Elektron-Phonon-Kopplung ist die Abhéngigkeit der rdumlichen Struk-
tur des Molekiils von dessen Ladungszustand. Die primaren Konsequenzen der Kopplung
sind: (i) Das Tunneln der Elektronen durch das Molekiil zieht im Allgemeinen die An-
bzw. Abregung von Molekiilschwingungen mit sich (Franck-Condon-Physik). (ii) Aufgrund
der Wechselwirkung gewinnt das System Energie, die sich in einer Reduktion der moleku-
laren Ladungsenergie niederschligt (polaron shift). Anhand der Berechnung von Strom-
Spannungscharakteristiken, Rauschspektren, thermoelektrischen Response-Funktionen so-
wie der Simulation des Zeitablaufs von Tunnelereignissen mit Monte-Carlo-Methoden ge-
lingt es uns zu zeigen, dass die Auswirkungen der Elektron-Phonon-Kopplung eine Vielzahl
faszinierender Transportregimes bedingen.

Das bemerkenswerteste Resultat der Franck-Condon-Physik (i) &ufert sich bei starker
Elektron-Phonon-Kopplung, welche durch grofie Verschiebungen der molekularen Poten-
tialflichen fiir verschiedene Ladungszustéinde gekennzeichnet ist. In diesem Fall verursacht
der Uberlappmangel zwischen Vibrationszustinden eine signifikante Stromunterdriickung
bei niedrigen Spannungen, die sog. Franck-Condon-Blockade. Im Blockaderegime spielt
die Vibrationsrelaxation eine entscheidende Rolle im Hinblick auf den zugrundeliegenden
Transportmechanismus: Wéahrend starke Relaxation zum konventionellen Transfer einzel-
ner Elektronen fithrt, verursacht die Nichtgleichgewichts-Situation bei schwacher Relaxation
den Transport in Form einer Hierarchie selbstahnlicher Elektronenlawinen. Es zeigt sich,
dass dieser liberraschende Transportmechanismus charakteristische Auswirkungen auf das
Stromrauschen und die Zahlstatistik (full counting statistics) hat, die als Erkennungsmerk-
male bei der experimentellen Verifikation dieses Regimes dienen kénnen.

Interessanterweise eroffnet der polaron shift (ii) in Analogie zur Formation von Coop-
erpaaren, die in Festkorpern durch Elektron-Phonon-Wechselwirkung vermittelt wird, die
Moglichkeit einer effektiv attraktiven on-site Wechselwirkung im Transport durch Einzel-
molekiile. Dieses Negative-U-Szenario fiihrt zu Transportcharakteristiken, die sich tief-
greifend von der iiblichen Coulombblockade-Physik unterscheiden. Insbesondere ldsst sich
zeigen, dass der Transport in diesem Fall durch das Tunneln von Elektronpaaren dominiert
wird. Dies hat einen unkonventionellen Leitwertpeak, Stromgleichrichtung und ein durch
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die Gatespannung kontrollierbares Schaltverhalten zur Folge. Mit Hilfe einer exakten kanon-
ischen Transformation kann eine eins-zu-eins-Abbildung zwischen dem Negativen-U-Modell
und dem gewohnlichen Anderson-Modell hergestellt werden. Dieses Hilfsmittel gestattet
eine analytische Untersuchung des Ladungs-Kondo-Effektes, der durch die Entartung zweier
Ladungszustinde mit geradzahliger Besetzung verursacht wird.
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