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Elektronentomographie — von einer statischen 3D- zu
einer dynamischen 4D-Methode

Dang Sheng Su*

Wir Menschen sind es gewohnt, unsere Umgebung in drei
Dimensionen zu sehen — unsere Wahrnehmung ist auf eine
dreidimensionale (3D) Welt ausgerichtet. Im realen Leben ist
die Zeit, die vierte Dimension, unsichtbar, aber ein stetiger
Begleiter. Die vierdimensionale (4D) Wahrnehmung und
Erfahrung ist allgegenwirtig in unserem téglichen Leben,
scheinbar jedoch nicht iiberall in Physik, Chemie und Biolo-
gie — und im Besonderen nicht bei Abldufen im Nanometer-
und Millisekundenbereich. Hier bendtigen wir eine beson-
dere technische Ausstattung zur Beobachtung und Auf-
zeichnung. Die Transmissionselektronenmikroskopie (TEM)
ist ohne Zweifel eine der beiden leistungsstiarksten Methoden
zur Abbildung von Nanostrukturen mit einer Auflosung unter
0.1 nm, sie liefert jedoch nur zweidimensionale (2D) Mikro-
photographien der untersuchten Objekte (Biomolekiile, Vi-
ren, anorganische Materialien). Die dritte Dimension entlang
der Projektionsachse geht ebenso verloren wie jegliche zeit-
aufgeloste Information im Submillisekundenbereich.

Der Ansatz, ausgehend von 2D-TEM-Mikrophotogra-
phien wieder 3D-Ansichten zu erstellen, wurde zunéchst von
Biologen, Biophysikern und Biochemikern verfolgt. Schon in
den 1960er Jahren rekonstruierten Klug et al. hoch symme-
trische 3D-Biostrukturen aus einer oder mehreren Projek-
tionen,!! wihrend Hoppe et al. auch eine unsymmetrische
Proteinstruktur entschliisseln konnten.”! Hart klirte im Jahr
1968 die 3D-Struktur des Tabakmosaikvirus anhand einer
Reihe von TEM-Abbildungen mit verschiedenen Neigungs-
winkeln (,,Neigungsserie*) mit einer Auflésung von 0.3 nm
auf.”! Fiir komplett unsymmetrische Objekte entwickelten
Gorden etal. eine algebraische Rekonstruktionstechnik
(ART)."™ Zahlreiche theoretische Verfeinerungen folgten,
z.B. die Bildrekonstruktion von Zwick und Zeitler,®! sowie
die Rekonstruktion mithilfe orthogonaler Funktionen von
Zeitler.) Wihrend die 3D-Elektronentomographie somit als
fester Bestandteil der biologischen Forschung etabliert war,”’
strahlte die Wirkung seitdem auch auf andere Forschungs-
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bereiche aus.® Eine starke Triebkraft war und ist die ziigige
Entwicklung der Nanowissenschaften und insbesondere auch
der Katalyse,®” wo die 3D-Morphologie von Nanostrukturen
und z.B. die rdumliche Verteilung von Nanopartikeln auf
Trégern immens zum Verstdndnis bestimmter physikalischer
Eigenschaften beitragen. Dies ermoglicht das Design be-
stimmter Strukturen und Eigenschaften. Die Entwicklung der
Elektronenmikroskopie, und hier insbesondere die Verfiig-
barkeit grofBflachiger CCD-Kameras, die Automatisierung
der Mikroskope und schlieBlich die Steigerung der Rechen-
leistung von Computern, gewihrleistet den notwendigen
Stand der Technik fiir die hochauflosende Elektronentomo-
graphie mit einem breiten Anwendungsfeld.'”’ Staunend bli-
cken wir zuriick auf Hart, der seinerzeit lediglich 12 nei-
gungsverdnderte Abbildungen zur 3D-Rekonstruktion zur
Verfiigung hatte."!

Kohlenstoff-Nanorohren (CNTs) mit bestimmten Aus-
mafen und Strukturen konnen Materialien in ihrem Inneren
aufnehmen, was besondere Eigenschaften hervorrufen kann
(,confinement effect“)."!! Die gezielte Platzierung von Me-
tallpartikeln im Inneren der CNTs ist schon anspruchsvoll
genug,'? eine noch grofere Herausforderung ist allerdings
die anschlieBende Charakterisierung, ob die Partikel tat-
sdchlich im Inneren oder auf der dufleren Oberfliche der
CNTs abgeschieden wurden. Eine einfache 2D-Elektronen-
mikrographie hilft hier nicht weiter; die 3D-Information in
Richtung des Elektronenstrahls ist verloren (Abbildung 1 A).
Dennoch kann ein 3D-Tomogramm, das die rdumliche Ver-
teilung der Metallpartikel wiedergibt, aus einer Neigungs-
serie von 2D-Projektionen rekonstruiert werden (Abbil-
dung 1B).[

So weit so gut — allerdings zeigen Mikrophotographie und
Tomogramm in Abbildung 1 (ebenso wie alle anderen bis hier
zitierten Studien) ein statisches Objekt und somit einen
zeitlich gemittelten Gleichgewichtszustand der Struktur.
Jegliche Dynamik, z.B. Dehnungsbewegungen der CNT-
Tréger oder transiente Prozesse der Partikel, wenn vorhan-
den, konnen in derartigen Experimenten nicht abgebildet
werden. In einem Kkiirzlich in Science publizierten Beitrag
realisierten Zewail et al. erstmals die 4D-Elektronentomo-
graphie.l'¥! Die Integration der Zeit als vierte Dimension er-
moglicht die Visualisierung dynamischer Abldufe in einem
nanoskaligen Ortsraum und in Echtzeit. Dies erfordert die
Aufnahme einer Neigungsserie von 2D-Projektionen eines
Objekts (wie bei der iiblichen 3D-Tomographie) innerhalb
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Abbildung 1. A) 2D-TEM-Abbildung einer Kohlenstoff-Nanorshre
(CNT) mit Nickel-Nanopartikeln. Informationen zur Lage der Partikel
inner- oder aufBerhalb der CNT sind der Projektion nicht zu entneh-
men. B) Rekonstruiertes Tomogramm aus einer Neigungsserie. Rosa:
CNT; rot: Ni-Partikel innerhalb der CNT; blau: Ni-Partikel auf der du-
Reren Oberfliche. Wiedergabe mit Genehmigung aus Lit. [13].

eines definierten Zeitintervalls mit einer zeitlichen Auflo-
sung, die grof3 genug ist, um transiente Abldufe am Objekt zu
erfassen. Die rekonstruierten 3D-Tomogramme als Funktion
der Zeit ergeben dann schlieBlich das 4D-Tomogramm. Die
wissenschaftliche Bedeutung dieser Arbeit liegt in der Kom-
bination aus hoher ridumlicher Auflosung eines iiblichen
Elektronenmikroskops und zeitlicher Auflosung zur Verfol-
gung von Prozessen auf der Ebene einzelner Atome.™

Da die herkommliche TEM keine zeitliche Auflosung
unterhalb des Millisekundenbereichs ermoglicht, haben Ze-
wail et al. die ultraschnelle Elektronenmikroskopie (UEM)
durch Kombination eines modifizierten Elektronenmikro-
skops mit einem ultraschnellen Laser erreicht.'! Das Prinzip
beruht auf zeitlich definierten, kohérenten Paketen einzelner
Elektronen (oder Elektronenpulsen), die im Femtosekun-
denabstand freigesetzt werden.'” Diese neuartige UEM
wurde bereits erfolgreich bei der zeitauflosenden Abbildung
und Beugung!"® sowie bei der zeitauflosenden Elektronen-
energieverlust/-gewinn-Spektroskopie angewendet.!'”]

Fir die 4D-Elektronentomographie wird die zeitliche
Dimension somit in die Einzeltomogramme eingefiigt, die
jeweils eine komplette Neigungsserie umfassen. Diese Ab-
bildungen im Ortsraum und in Echtzeit werden strobosko-
pisch mit kohdrenten Paketen einzelner Elektronen erhalten.
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Wie in Abbildung 2A dargestellt, wird die Probe im nei-
gungsverstellbaren Probenhalter eines UEM fixiert, um die
Serie von 2D-Projektionen des Objekts in einer vorgegebe-
nen Zeit zu messen. Je nach der Zeitskala der zu beobach-
tenden Abldufe werden die Aufnahmen fiir die einzelnen
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Abbildung 2. A) Konzept der zeitauflésenden 4D-Elektronentomogra-
phie. Die Heizpulse (als Taktgeber bei ;) bewirken eine Strukturinde-
rung, wihrend die zeitversetzten Elektronenpulse die Struktur (bei t%)
unter dem gegebenen Neigungswinkel a abbilden. B) Fiir jeden Heiz-
puls wird ein Tomogramm aus der entsprechenden Neigungsserie er-
stellt. In dieser Arbeit wurde a im Bereich von —58 bis +58° in 1°-
Schritten variiert. Die Zeitskala reicht vom Mikro- bis in den Femtose-
kundenbereich. Fast 4000 Einzelaufnahmen erméglichen die Betrach-
tung der zeitlichen Anderung in der Form einer Filmsequenz. Wieder-
gabe mit Genehmigung aus Lit. [14]. Copyright 2010, AAAS.
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Neigungswinkel mit Zeitintervallen im Femto- bis in den
Nanosekundenbereich gemacht. Abbildung 2B zeigt die
Konstruktion der Tomogramme aus den einzelnen 2D-Pro-
jektionen bei verschiedenen Winkeln und Zeiten. Die Be-
riicksichtigung der Zeitskala resultiert in einer Erhohung der
Dimensionalitdt. Somit wird eine zu einem bestimmten
Zeitpunkt aufgenomme 2D-Projektion zu einem 3D-Einzel-
bild, und ein aus den entsprechenden 2D-Projektionen kon-
struiertes 3D-Tomogramm stellt ein 4D-Einzelbild dar.

Die 4D-Elektronentomographie ermoglicht die Zusam-
menstellung von Filmsequenzen, welche die Objekte in Be-
wegung zeigen und somit eine Untersuchung von Strukturen
auflerhalb des Gleichgewichts und transienten Strukturin-
derungen. Die neuartige Methode wurde anhand einer spi-
ralformigen CNT vorgefithrt, wobei die 4D-Tomographie
verschiedene Bewegungsmodi — etwa eine ,,Atmungs“- oder
» Wackel“-Bewegung — mit Resonanzfrequenzen bis 30 MHz
aufzeigte (Abbildung 3). Die mechanische und morphologi-

1950 ns
2020 ns
2090 ns

Abbildung 3. 4D-tomographische Darstellung der Bewegung einer
CNT. A) Reprisentative 3D-Momentaufnahmen der CNT nach relativ
kurzer Zeit. Jede in 3D wiedergegebene Struktur wird aus zwei ver-
schiedenen Winkeln gezeigt. Ein Bezugsvolumen (t=0 ns, schwarz) ist
in jede Abbildung eingefiigt, um die Abweichung vom Anfangszustand
hervorzuheben. Pfeile in den Abbildungen zeigen in die Bewegungs-
richtung. B) Visualisierung der Strukturen zu spiteren Zeitpunkten.
Die zeitliche Entwicklung der Bewegungsabliufe ist mit unterschied-
lichen Farben kenntlich gemacht. Die , Wackel“-Bewegung des CNT-
Rings ist mit Pfeilen gekennzeichnet. Wiedergabe mit Genehmigung
aus Lit. [14]. Copyright 2010, AAAS.

sche Dynamik von MWCNT kann mithilfe von 4D-Tomo-
graphie bestimmt werden, indem die Frequenzénderung ver-
schiedener Resonanzen, induziert durch Laserimpuls-Heizen,
untersucht wird.

Die neu entwickelte 4D-Tomographie kann dynamische
Abldufe auf der Nanometerebene visualisieren. Sie ermog-
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licht die Untersuchung transienter Zustdnde von Materialien
sowie dynamischer Strukturdnderungen in groffen moleku-
laren Objekten und biologischen Systemen unter kontrol-
lierten Bedingungen. Der Einsatz der 4D-Elektronentomo-
graphie an katalytisch aktiven Materialien unter niedrigen
Driicken reaktiver Gase wiirde einen Einblick in die struk-
turelle Dynamik katalytischer Prozesse unter den Reakti-
onsbedingungen gewdihrleisten. Eine 4D-Visualisierung des
Verhaltens von nanostrukturierten Katalysatoren wéihrend
der Reaktion konnte zu bahnbrechenden Erkenntnissen und
Entdeckungen in Katalyse, Chemie und Nanowissenschaften
fihren.
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