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Modifikation von Oberfliichen zur Steigerung der Oberflichenspannung

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von Oberflachenbeschichtungen sowie die
Verwendung einer Oberflichenbeschichtung zur Erhéhung der Oberfldchenspannung von

Gegenstanden.

Das Beschichten von Oberflichen von festen Gegenstinden ist ein weit verbreitetes Mittel, um
die Oberflicheneigenschaften der Gegenstinde gezielt zu verdndern. Es sei hier nur hinge-
wiesen auf die unzihligen Methoden des Korrosionsschutzes flir Alltagsgegenstinde aus un-
edlen Metallen oder die Lackierung von Gegenstéinden mit dem Ziel, deren optisches Er-

scheinungsbild zu verindern.

Unter Beschichten wird allgemein ein Fertigungsverfahren zum Aufbringen einer fest haftenden
Schicht aus formlosem Stoff auf ein Werkstiick oder eine Trigerbahn verstanden. Man kann
prinzipiell 4 Gruppen von Beschichtungsverfahren unterscheiden, die sich jeweils durch den

Zustand des Beschichtungsstoffes vor dem Beschichten unterscheiden:

1. Beschichten aus dem gasformigen oder dampfformigen Zustand, wie zum Beispiel
Aufdampfen oder Metallisierung,

2. Beschichten aus dem fliissigen, breiigen oder pastenférmigen Zustand, wie beispiels-
weise Lackieren, Dispersions- oder Schmelzbeschichten;

3. Beschichten aus dem ionisierten Zustand durch elektrolytisches oder chemisches Ab-
scheiden, wie unter anderem das Eloxal-Verfahren oder die elektrophoretische
Lackierung;

4. Beschichten aus dem festen, das heiBt kornigen oder pulvrigen Zustand, beispiels-

weise die Pulverbeschichtung oder die Beschichtung durch Sintern.

Fur Anwendungsbereiche, in denen preisgiinstige Einmalartikel benutzt werden, insbesondere

auch in der medizinischen Diagnostik oder der Umweltanalytik, haben sich Kunststoffe als
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Fertigungsmaterial der Wahl herausgestellt. Da Kunststoffe - insbesondere preiswerte, leicht zu
verarbeitende, nahezu beliebig formbare Massenkunststoffe - in der Regel aus unpolaren
organischen Polymeren bestehen, sind diese meist von polaren Medien, wie Wasser und
wifrigen Flissigkeiten, insbesondere biologischen Proben, nicht oder nur schlecht benetzbar.
Diese Eigenschaft macht man sich fiir gewisse Anwendungen zu Nutze, beispielsweise dort,
wo ein Anhaften der Flussigkeit an den Kunststoffgegenstand nicht gewiinscht wird, wie bei
Einwegpipettenspitzen. Andererseits gibt es zahlreiche Anwendungsgebiete flir Kunststoff-
gegenstande, bei denen eine Benetzbarkeit mit polaren Fliissigkeiten gewiinscht ist, wie zum
Beispiel im Bereich der Schnelldiagnostika, bei denen Kunststoffe als Materialien zur Auf-

nahme von biologischen Probenflissigkeiten dienen kénnen.

Deshalb mangelt es nicht an unterschiedlichen Verfahren, die eine hydrophile Modifikation von
Kunststoffoberflichen zum Ziel haben. Hydrophile Oberflidchen zeichnen sich durch eine hohe
Oberflichenspannung aus, die einen Wert nahe dem Wert der Oberflichenspannung von
Wasser (72 mN/m) besitzen. Beispielhaft erwihnt flir eine hydrophile Modifikation von Kunst-
stoffoberflichen seien die Corona-Plasma-Behandlung, die Plasma Chemical Vapor Deposition
(PACVD, bspw. Fa. Antec, Kelkheim), die beispielsweise in US 4,973,493 beschriebene
kovalente Bindung von photoreaktiv ausgeriisteten, hydrophilen Polymeren auf eine Kunst-
stoffoberfliche (Photo Link Surface, Fa. BSI Corporation, Eden Prairie, Minnesota, USA), das
Aufbringen netzmittelhaltiger Schichten auf die Kunststoffoberflache (bspw. Fa. Adhesive
Research, Glen Rock, PA, USA), oder das Beschichten von anorganisch-organischen
Nanokompositen mittels Sol-Gel-Technologie auf die zu modifizierenden Oberflachen (bspw.
Fa. INM, Saarbriicken).

Fir die hydrophile Modifikation von Kunststoffoberflichen, sei es von Folien oder von Form-
teilen, haben sich unter anderem die oben genannten Verfahren etablieren konnen, die jeweils

Vor- und Nachteile aufweisen.

Die Corona-Plasma-Behandlung fithrt zu einer Erhohung der Oberfliachenspannung, die nach

der Behandlung kontinuierlich iiber einen kurzen Zeitraum von mehreren Tagen bis zu wenigen
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Wochen abnimmt. Zudem sind die erreichbaren Oberflichenspannungen vergleichsweise

gering.

Geringfligig hohere Oberflichenspannungen als mit der Corona-Plasma-Behandlung sind mit
der PACVD-Technik zu erreichen. Obwohl diese Methode zu zeitlich stabileren Oberflichen-
beschichtungen fiihrt ist auch hier eine Abnahme der Oberflichenspannung mit der Zeit zu be-

obachten.

Zeitlich stabil hinsichtlich ihrer Oberflichenspannung sind Oberflichen, die mit sogenannten
Photo Link Surfaces ausgestattet sind oder auf die eine Beschichtung mit netzmittelhaltigen
Schichten erfolgt ist. Beide Varianten fiihren jedoch nicht zu optimal hoen Oberflichen-
spannungen. Die Beschichtung mit Netzmittelhaltigen Schichten birgt zusitzlich den
prinzipiellen Nachteil in sich, daB sich das Netzmittel in einer fliissigen, wiBrigen Probe, die in
Kontakt mit der Schicht gebracht wird, anreichern und diese somit verindern oder unbrauchbar

machen kann.

Das Beschichten von anorganisch-organischen Nanokompositen mittels Sol-Gel-Technologie
auf die zu modifizierenden Oberflichen fiihrt zu erhohten Oberflichenspannungen. Nachteilig
dabei ist, daB das Verfahren selbst aufwendig und zeitintensiv ist, weshalb es fiir die Modifi-

kation von Kunststoffmassenartikeln nicht geeignet erscheint.

Die Aufgabe der vorliegenden Erfindung war es, die Nachteile des Standes der Technik zu
beseitigen. Insbesondere sollten zeitlich stabile Oberflichenbeschichtungen mit hoher Ober-
flachenspannung, beispielsweise zur Verwendung fiir die hydrophile Modifikation von Gegen-
stinden, bereitgestellt werden. Zudem sollte die Beschichtung einfach und zuverlassig durchzu-

filhren sein, um somit fiir die Modifikation von Massenartikeln geeignet zu sein.

Die Aufgabe wird durch den Gegenstand der Erfindung, wie er in den Patentanspriichen

charakterisiert ist, gelost.

Gegenstand der Erfindung ist ein Verfahren zur Herstellung einer Oberflichenbeschichtung zur

Erhdhung der Oberflichenspannung von Gegenstinden, dadurch gekennzeichnet, daB eine
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Schicht zumindest eines mit Wasser oxidierbaren Elements oder einer mit Wasser oxidierbaren
Legierung auf einen Gegenstand abgeschieden wird und durch anschlieBendes Einwirken von
siedendem Wasser oder Wasserdampf auf die abgeschiedene Schicht diese zumindest ober-

flichlich oxidiert wird.

Gegenstand der Erfindung ist weiterhin die Verwendung einer Oberflichenbeschichtung zur
Steigerung der Oberflichenspannung von Gegenstinden, dadurch gekennzeichnet, daB die
Oberflichenbeschichtung durch Abscheiden einer Schicht zumindest eines mit Wasser oxidier-
baren Elements oder einer mit Wasser oxidierbaren Legierung und anschlieBendes Einwirken

von siedendem Wasser oder Wasserdampf auf die abgeschiedene Schicht erhalten wird.

Vorzugsweise wird zur Behandlung der abgeschiedenen Oberflachenbeschichtung siedendes

Wasser oder Wasserdampf, besonders bevorzugt entionisiertes Wasser, eingesetzt.

Die Erhéhung der Oberflichenspannung resultiert aus einer Steigerung der Polaritit und
entspricht einer gesteigerten Hydrophilie der betrachteten Oberflichen. Die Hydrophilie ist die
Wasseraffinitit einer Oberfliche. Hydrophile Oberflichen sind in diesem Zusammenhang
wasseranziehende Flichen. WiBrige Proben, darunter auch biologische Proben wie Blut, Urin,
Speichel, SchweiB, und daraus abgeleitete Proben wie Plasma und Serum, spreiten auf solchen
Oberflichen gut. Solche Flichen sind unter anderem dadurch charakterisiert, daB an der
Grenzfliche ein Wassertropfen auf ihnen einen spitzen Rand- oder Kontaktwinkel ausbildet.
(Vgl. dazu bspw. die Ausfiihrungen unter dem Stichwort "Benetzung" in CD Rompp Chemie
Lexikon Version 1.0, 1995) Im Gegensatz dazu wird auf hydrophoben, das heift
wasserabweisenden Oberflichen, an der Grenzfliche zwischen Wassertropfen und Oberfliche

ein stumpfer Randwinkel ausgebildet.

Der Randwinkel als Resultat der Oberflichenspannungen der Priiffliisigkeit und der zu
untersuchenden Oberfliche ist als MaB fiir die Hydrophilie einer Oberfliache geeignet. Wasser
hat beispielsweise eine Oberflichenspannung von 72 mN/m. Liegt der Wert der
Oberflachenspannung der betrachteten Flache weit, d. h. mehr als 20 mN/m, unter diesem

Wert, so ist die Benetzung schlecht und der resultierende Randwinkel ist stumpf. Eine solche
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Flache wird als hydrophob bezeichnet. Nihert sich die Oberflichenspannung dem Wert, der fiir
Wasser gefunden wird, so ist die Benetzung gut und der Randwinkel wird spitz. Wird die
Oberflachenspannung dagegen gleich oder groBer dem fiir Wasser gefundenen Wert, so
zerlduft der Tropfen und es findet Totalspreitung der Fliissigkeit statt. Ein Randwinkel ist dann
nicht mehr zu messen. Flichen, die mit Wassertropfen einen spitzen Randwinkel bilden oder
bei denen Totalspreitung eines Wassertropfens beobachtet wird, werden als hydrophil

bezeichnet.

ErfindungsgemiB soll die Oberflichenbeschichtung durch Abscheiden einer Schicht zumindest
eines mit Wasser oxidierbaren Elements oder einer mit Wasser oxidierbaren Legierung auf
einen Gegenstand erfolgen. Als zu beschichtende Gegenstinde kommen alle solchen
Gegensténde in Frage, deren Oberfliche im unbeschichteten Zustand eine geringere
Hydrophilie aufweisen als im beschichteten, nachbehandelten Zustand. Beispielsweise seien
genannt Kunststoff, Metall, Glas, Keramik, Papier, Vlies, Karton, etc., wobei die Gestalt der

Gegensténde beliebig sein kann, z. B. flichig, dreidimensional, poros etc.

Fur das Abscheiden der Schicht kommen prinzipiell alle 4 oben genannten
Beschichtungsverfahren in Betracht, d. h. Beschichten aus dem gasformigen oder
dampfformigen Zustand, aus dem fliissigen, breiigen oder pastenfomigen Zustand, aus dem
ionisierten Zustand oder aus dem festen Zustand. Vorzugsweise findet das Beschichten aus
dem gasformigen Zustand statt. Besonders bevorzugt wird auf die zu modifizierende
Oberfliche in einem Vakuumbedampfer eine Schicht eines mit Wasser oxidierbaren Elements
oder einer Legierung aufgebracht. Dieses Verfahren wird, beispielsweise mit Aluminium als mit
Wasser oxidierbarem Element, kostengiinstig in groBen Flichen fur die

Verpackungsmittelindustrie und Elektroindustrie angewendet.

Die Schichten kénnen auf den zu beschichtenden Gegenstand als zusammenhingende,
ganzflachige Schicht, aber auch in Form beliebiger, zweidimensionaler Muster aufgebracht

werden.



10

15

20

25

WO 99/29435 PCT/EP98/07851

Wesentlich fiir den Erfindungsgegenstand ist, daB die abgeschiedene Schicht des mit Wasser
oxidierbaren Elements oder der mit Wasser oxidierbaren Legierung im Anschluf an den
eigentlichen Beschichtungsvorgang durch Einwirken von siedendem Wasser oder
Wasserdampf behandelt wird. Dabei ist es ausreichend, siedendes Wasser oder Wasserdampf
bei Normaldruck einwirken zu lassen. Vorzugsweise wird jedoch mit iiberhitztem
Wasserdampf gearbeitet, da sich dabei die Einwirkzeiten deutlich reduzieren lassen.
Beispielsweise kann eine 30 nm dicke Aluminiumschicht innerhalb von ca. 45 s mit iiberhitztem

Wasserdampf vollstidndig durchoxidiert werden.

Bei dieser Behandlung wird die abgeschiedene Schicht des mit Wasser oxidierbaren Elements
oder der mit Wasser oxidierbaren Legierung zumindest oberflichlich oxidiert. Zumindest die
Oberflache der abgeschiedenen Schicht des mit Wasser oxidierbaren Elements oder der mit
Wasser oxidierbaren Legierung verliert dabei ihren elementaren Charakter. Fiir Metalle oder
deren Legierungen bedeutet dies unter anderem den Verlust von Glanz und Leitfahigkeit. Die
Oxidation der Oberflache geht dabei iiber die gegebenenfalls als natiirliche Schutzschicht
vorhandene Schicht hinaus. Diinne metallische Schichten werden bei der Behandlung mit
siedendem Wasser oder Wasserdampf so weit oxidiert, daB sie ihr metallisches

Erscheinungsbild véllig verlieren und unter Umstanden vollig transparent werden.

Die Behandlung mit siedendem Wasser oder Wasserdampf wird vorzugsweise mit reinem
Wasser, besonders bevorzugt entionisiertem Wasser (bspw. Aqua purificata gemifs DAB)
durchgefiihrt. Die hierbei erhaltenen Oberflichen weisen keine Belastung durch Chemikalien
auf, die bei anderen, insbesondere naBchemischen Oxidationsverfahren, wie beispielsweise der
Oxidation mit oxidierenden Sauren, zu finden sind. Reinigungs- und Spiilschritte entfallen

daher und machen den Prozess einfacher und kostengiinstiger.

Erfindungsgemil einsetzbar zum Beschichten sind unedle, durch siedendes Wasser oder
Wasserdampf oxidierbare Elemente. Vorzugsweise werden die Elemente Al, Si, Ti, V, Cr, Mn,
Fe, Co, Ni, Zn, Ga, Ge, Zr, Nb, Cd, In, Sn, Sb. Besonders bevorzugt sind Al, Si, Ti, Zr. Ganz

besonders bevorzugt ist Al.
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Ebenfalls erfindungsgemiB einsetzbar sind unedle, durch siedendes.Wasser oder Wasserdampf
oxidierbare Legierungen. Vorzugsweise sind dies Legierungen, die zumindest zwei Komponen-
ten der folgenden Gruppe von Elementen, bestehend aus Al, Si, Ti, V, Cr, Mn, Fe, Co, Ni, Zn,
Ga, Ge, Zr, Nb, Cd, In, Sn und Sb, enthilt. Beispielsweise ist geeignet eine Legierung aus 99
Gew.-% Al und 1 Gew.-% Si.

Ebenfalls geeignet sind Legierungen, die zumindest eine Komponente der folgenden ersten
Gruppe von Elementen, bestehend aus Al Si, Ti, V, Cr, Mn, Fe, Co, Ni, Zn, Ga, Ge, Zr, Nb,
Cd, In, Sn und Sb, enthalten, die mit zumindest einem Element der folgenden zweiten Gruppe
von Elementen, bestehend aus Mg, Ca, Sr und Ba, legiert sind, wie zum Beispiel eine
Legierung aus 95 Gew.-% Al und 5 Gew.-% Mg. Besonders bevorzugt sind Legierungen, die
zumindest eine Komponente der folgenden ersten Gruppe von Elementen enthalten, bestehend
aus Al, Si, Ti und Zr, die mit zumindest einem Element der folgenden zweiten Gruppe von
Elementen, bestehend aus Mg, Ca, Sr und Ba, legiert sind. Ganz besonders bevorzugt sind
Legierungen die aus Al bestehen, welches mit zumindest einem Element der folgenden Gruppe

von Elementen, bestehend aus Mg, Ca, Sr und Ba, legiert sind.

Die erfindungsgemil abgeschiedene Schicht weist vorzugsweise eine Dicke von 1 nm bis
500 nm auf. Die Einwirkung von siedendem Wasser oder Wasserdampf auf die abgeschiedene
Schicht fiihrt zur Bildung von Oxidschichten, die bevorzugt zwischen 0,1 nm und 500 nm,

besonders bevorzugt zwischen 10 nm und 100 nm dick sind.

Die erfindungsgemaB erzeugten Oberflachenbeschichtungen stellen homogene, anorganische
Oxidschichten dar, die hohe Oberflichenspannung und hohe Polaritit besitzen, die iiber lange
Zeit stabil sind und eine gute Haftfshigkeit bei gleichzeitiger Elastizitit auf dem beschichteten

Gegenstand aufweisen.

Die Charakterisierung von Oberflichen mit hohen Oberflichenspannungen ("hochenergetische
Oberflichen") bereitet gewisse mefitechnische Probleme. Bei verschiedenen MefBverfahren, wie
z. B. der Kontaktwinkelmessung, werden Grenzflicheneffekte der zu untersuchenden

Oberfliche relativ zu Prifflissigkeiten herangezogen. Da Priiffliissigkeiten mit
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Oberflichenspannungen, die deutlich iiber dem Wert fiir Wasser (72 mN/m) liegen, kaum
herzustellen sind, sind der Extrapolierbarkeit iiber diesen Wert hinaus gewisse Grenzen gesetzt.
Erschwerend kommen kinetische Effekte hinzu. Eine Fliissigkeit, die eine Oberfliche benetzt,
spreitet iber einen kurzen Zeitraum, typischerweise unter 1,5 s. Wichtig fiir die Bestimmung
der Oberflachenspannung hinsichtlich Kapillaraktivitat ist jedoch die spontane Benetzung.
Beim dynamischen Kontaktwinkel-Verfahren spricht man vom Fortschreitwinkel der
Benetzung eines sténdig groBer werdenden Tropfens. Allerdings ist fiir die hier vorgesteliten
hydrophilen Oberflachenbeschichtungen die Dosierung des Tropfens und die Vermessung des
Tropfens mit den kommerziell erhiltlichen Kontaktwinkel-MeBautomaten zu langsam, um die
erfindungsgemifBen Oberflichenbeschichtungen eindeutig zu beschreiben. Es hat sich daher als
praktikabel herausgestellt, die erfindungsgemaife Oberflichenbeschichtung mittels

vergleichender Ermittlung der Fiillzeit fur eine Testkapillare zu vermessen.

Die zylindrische Testkapillare ist aus zwei sich parallel gegeniiberliegenden Folien aufgebaut,
die durch einen genau definierten Abstandhalter in Form eines beidseitig klebenden
Klebebandes, der die Dimensionen Linge Breite und Hohe der Kapillare bestimmt, in einem
definierten Abstand zueinander gehalten werden. Die sich gegeniiberliegenden Oberflachen der
beiden Folien sind mit der zu testenden Beschichtung versehen. Die Dimensionen der Kapillare
sind 0,1 mm Hohe, 2 mm Breite und 15 mm Linge, wobei die Linge der Kapillare der
verfiigbaren Transportstrecke der Flissigkeit entspricht und die Hohe der Kapillare diejenige
Dimension ist, die die Kapillaritit bewirkt. Die Kapillare besitzt eine der Aufnahme der
Priifflissigkeit dienende Offnung mit einer Querschnittsfliche von 0,1 mm x 2 mm, die der
Grundfléche der zylindrischen Kapillare entspricht. Am gegeniiberliegenden Ende der Kapillare
ist eine Entliftungsoffnung angebracht, die dem Entweichen der verdringten Luft in der
Kapillare beim Einsaugen der Priifflissigkeit dient. Die Prifflissigkeit ist vorzugsweise
destilliertes Wasser, bspw. Aqua purificata gemiB DAB, jedoch sind je nach
Anwendungsbereich der Oberflichenbeschichtung andere Priiffliissigkeiten moglich,
beispielsweise Blut oder andere Korperflissigkeiten. Die Fiillzeiten fiir die Priifflissigkeiten
werden bei halber (7,5 mm Transportstrecke) und vollstandiger Fullung (15 mm

Transportstrecke) gemessen. Vergleichsergebnisse sind in Beispiel 1 beschrieben.



10

15

20

25

WO 99/29435 PCT/EP98/07851

Besonders bevorzugt ist die erfindungsgemifBe Verwendung von Oberflichenbeschichtungen in
analytischen Testelementen zur Erhohung der Hydrophilie. Gegenstand der Erfindung ist daher
auch ein analytisches Testelement, bspw. ein Teststreifen, bei dem Probenfliissigkeit von einem
Probenaufgabeort zu einem Bestimmungsort transportiert wird, wobei in Transportrichtung
stromabwirts vom Probenaufgabeort ein Detektionsort liegt. Wesentlich ist dabei, daB das
analytische Testelement zumindest eine Oberfliche aufweist, die aus zumindest einem mit
Wasser oxidierbaren Element oder einer mit Wasser oxidierbaren Legierung besteht, welches
oder welche durch Einwirken von siedendem Wasser oder Wasserdampf behandelt wurde. Als

Elemente und Legierung kommen die oben beschriebenen Stoffe in Frage.

Insbesondere flir sogenannte Kapillarspalttestelemente sind hydrophil ausgestattete Ober-
flichen unerlaBlich. Kapillarspalttestelemente sind Testelemente, bei denen die Probenfliissig-
keit von einem Probenaufgabeort zu einem davon entfernten Probendetektionsort mit Hilfe
kapillarer Krifte in einem Transportkanal (Kapillarkanal, Kapillarspalt) bewegt werden, um

dort eine Nachweisreaktion einzugehen.

Die Bereitschaft einer Kapillare, eine Fliissigkeit aufzusaugen, geht mit der Benetzbarkeit der
Kapillarkanaloberfliche mit der Fliissigkeit einher. Fiir wiBrige Proben bedeutet dies, daB eine
Kapillare aus einem Material gefertigt werden sollte, dessen Oberflachenspannung nahe an

72 mN/m heranreicht oder diesen Wert tibertrifft.

Ausreichend hydrophile Materialien zum Aufbau einer Kapillare, die schnell wiBrige Proben
aufsaugt, sind beispielsweise Glas, Metall oder Keramik. Fiir den Einsatz in Testtrigern weisen
diese Materialien jedoch einige Nachteile auf, beispielsweise die Bruchgefahr bei Glas oder
Keramik. Ublicherweise werden deshalb zur Fertigung von Testelementen Kunstoffolien oder
-formteile eingesetzt. Die verwendeten Kunststoffe iibertreffen dabei in der Regel kaum eine
Oberflichenspannung von 45 mN/m. Selbst mit den, relativ betrachtet, hydrophilsten
Kunststoffen wie beipielsweise Polymethylmethacrylat (PMMA) oder Polyamid (PA) lassen
sich - wenn iiberhaupt - nur sehr langsam saugende Kapillaren aufbauen. Kapillaren aus
hydrophoben Kunststoffen wie beispielsweise Polystyrol (PS), Polypropylen (PP) oder

Polyethylen (PE) saugen im wesentlichen keine wiBrigen Proben. Hieraus ergibt sich die
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Notwendigkeit, Kunststoffe fiir die Verwendung als Konstruktionsmaterial fiir Testelemente

mit kapillaraktiven Kanilen hydrophil auszustatten, das heit zu hydrophilieren.

Vorzugsweise ist daher in analytischen Testelementen mit Kapillarspalten zumindest eine,
besser jedoch zwei, ganz besonders bevorzugt zwei sich gegeniiberliegende Flichen der die
innere Oberfliche des zum kapillaren Fliissigkeitstransports befihigten Kanals bildenden
Flichen, hydrophiliert. Wird mehr als eine Fliche hydrophiliert, so konnen die Flichen
entweder mit der gleichen oder mit unterschiedlichen Methoden hydrophil gemacht werden.
Die Hydrophilierung ist vor allem dann notwendig, wenn die Materialien, die den
kapillaraktiven Kanal bilden, selbst hydrophob oder nur sehr wenig hydrophil sind,
beispielsweise weil sie aus unpolaren Kunststoffen bestehen. Unpolare Kunststoffe, wie zum
Beispiel Polystyrol (PS), Polyethylen (PE), Polyethylenterephthalat (PET) oder
Polyvinylchlorid (PVC), sind von Vorteil als Triagermaterialien, weil sie die zu untersuchenden
Fliissigkeiten nicht absorbieren und damit das Probenvolumen effektiv fiir die
Nachweisreaktion genutzt werden kann. Durch die Hydrophilierung der Oberfliche des
Kapillarkanals wird erreicht, daf eine polare, bevorzugt wiBrige Probenfliissigkeit bereitwillig
in den kapillaren Kanal eintritt und dort rasch zu der Stelle des Testelements, an der die

Detektion stattfindet, transportiert wird.

Ganz besonders bevorzugt wird die Hydrophilierung durch die Verwendung von diinnen
Schichten oxidierten Aluminiums erreicht. Diese Schichten werden entweder direkt auf die
gewiinschten Bauteile des Testelements aufgebracht, beispielsweise durch Vakuumbedampfen
der Werkstiicke mit metallischem Aluminium und anschlieBende Oxidation des Metalls, oder in
Form von Metallfolien oder metallbeschichteten Kunststoffolien fiir den Testtrageraufbau ver-
wendet, die ebenfalls zur Erzielung der erwiinscheten Hydrophilie oxidiert werden miissen.
Metallschichtdicken von 1 bis 500 nm sind dabei ausreichend. Die Metallschicht wird an-
schlieBend zu Bildung der oxidierten Form oxidiert, wobei sich erfindungsgemiB vor allem die
Oxidation in Gegenwart von Wasserdampf oder durch Kochen in Wasser als besonders geeig-
nete Methoden herausgestellt haben. Die so erzielten Oxidschichten sind je nach Methode

zwischen 0,1 und 500 nm, bevorzugt zwischen 10 und 100 nm dick. GroBere Schichtdicken
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sowohl der Metallschicht als auch der Oxidschicht sind zwar prinzipiell praktisch realisierbar,

zeigen aber keine weiteren vorteilhaften Wirkungen.
Weitere erfindungsgemiBe Verwendungsformen von Oberflichenbeschichtungen sind

- die hydrophile, detergenzfreie Ausriistung von Polymerfolien, -geweben, -vliesen oder
dreidimensionaler Formkorpern zur Verbesserung der Hafteigenschaften fiir Lack-,
Kleber- oder Kunststoffschichten,

- die adsorptive Bindung polarer Molekiile oder Stoffe, insbesondere zur Adsorption von
biologisch aktiven Molekiilen, wie z. B. Proteinen, Enzymen, Antikorpern, Nuklein-
sduren etc. (vgl. hierzu bspw. Chem. Pharm. Bull. 41 (1993) 1055), da die erhohte
Oberflachenspannung mit einer Erhohung der Polaritit der Oberfliche einhergeht,

- die Herstellung von Oberflichenmustern ("Pattern"), beispielsweise Stegen fiir den
Transport von polaren Fliissigkeiten, zur definierten Abgrenzung von polaren und un-
polaren Bereichen, wobei diese Muster durch die Struktur des abgeschiedenen
Materials selbst oder nachtraglich durch selektives Abdecken, mit z. B. Wachs,
gewisser Bereiche der abgeschiedenen Materialschicht bei der Behandlung mit

siedendem Wasser oder Wasserdampf erzeut werden konnen.

Die Erfindung wird durch das nachfolgende Beispiel niher erldutert.
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Beispiel 1
Vergleich der Fiillzeiten fiir eine Priifkapillare

Eine zylindrische Testkapillare wurde aus zwei sich parallel gegeniiberliegenden Folien
aufgebaut, die durch einen genau definierten Abstandhalter in Form eines beidseitig klebenden
Klebebandes, der die Dimensionen Linge Breite und Hohe der Kapillare bestimmte, in einem
definierten Abstand zueinander gehalten wurden. Die sich gegeniiberliegenden Oberflichen der
beiden Folien waren mit der zu testenden Beschichtung versehen. Die verwendeten Folien

waren Polyesterfolien (Melinex®, ICI), die wie folgt unterschiedlich modifiziert wurden:

1.) Folie, die beschichtet wurde mit photoreaktiv ausgeriisteten, hydrophilen Polymeren (BSI)
2.) Folie, die einer Corona-Plasma-Behandlung unterzogen wurde (Antec)

3.) Folie, auf die eine netzmittelhaltige Schicht aufgebracht wurde (A.R.)

4.) Folie, auf die mittels Sol-Gel-Technologie anorganisch-organische Nanokomposite
beschichtet wurden (INM)

5.) Folie, auf die Aluminiumoxid aufgedampft wurde, die jedoch nicht anschlieBend mit

siedendem Wasser oder Wasserdampf behandelt wurde (Alu-Ox)

6.) Folie, auf die zunichst eine Schicht Aluminium von 30 nm Dicke aufgedampft wurde,

welche anschlieBend 45 s mit Wasserdampf vollstindig oxidiert wurde (Alu-Ox/H;0)

Die Dimensionen der Kapillare waren 0,1 mm Héhe, 2 mm Breite und 15 mm Liange, wobei
die Lange der Transportstrecke der Fliissigkeit entsprach und die Hohe diejenige Dimension
war, die die Kapillaritat bewirkte. Die Kapillare besaf3 eine der Aufnahme der Priiffliissigkeit
dienende Offnung mit einer Querschnittsfliche von 0,1 mm x 2 mm, die der Grundfliche der
zylindrischen Kapillare entsprach. Am gegeniiberliegenden Ende der Kapillare war eine
Entluftungséffnung angebracht, die dem Entweichen der verdrangten Luft in der Kapillare

beim Einsaugen der Priffliissigkeit diente. Die Priffliissigkeit war einmal destilliertes Wasser



WO 99/29435 PCT/EP98/07851
13

Aqua purificata gema3 DAB und einmal Humanblut (mit EDTA als Antikoagulans, Hamatokrit
44 %). Die Fiillzeiten fur die Priiffliissigkeiten wurden bei halber (7,5 mm Transportstrecke)
und vollstandiger Fiillung (15 mm Transportstrecke) gemessen. Die Kapillare wurde beim
Fullen senkrecht gehalten, so daf die Priffliissigkeit gegen die Schwerkraft die Fiillstrecke von

15 mm zuriicklegen mufite. Die Vergleichsergebnisse sind in Tabelle 1 festgehalten.

TABELLE 1
Beschichtung Fiillzeit fiir Blut [s] Fiillzeit fiir Wasser [s]
nach 7,5 mm nach 15 mm nach 15 mm
BSI 0,5-0,6 2,1-2,7 0,6-0,9
Antec 1,4-2,3 4,7-8,4 4,0-7,0
AR 0,4-0,5 1,8-2,1 0,4-0,5
INM 1,0 -3,0
Alu-Ox - 1,2 .
Alu-Ox/H,0 0,2-0,3 0,7 <0,2

Die erfindungsgemife Beschichtung (Alu-Ox/H;0) ist die benetzungsaktivste aller gepriiften
Schichten. Die erfindungsgemife, nach dem Beschichten des Metalls durch Einwirken von
Wasserdampf erzeugte Beschichtung (Alu-Ox/H,0) weist gegentiber einer direkt mit Alu-
miniumoxid beschichteten, jedoch nicht unter Einwirken von Wasserdampf oxidierten Ober-
fliche (Alu-Ox) eine deutlich verbesserte Hydrophilie auf. Das erfindungsgemaBe Herstellver-
fahren ist vergleichsweise einfach, gut zu steuern und fithrt zu stabilen Beschichtungen mit

zeitlich konstanten, hohen Oberflachenspannungen.
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Patentanspriiche

Verfahren zur Herstellung einer Oberflichenbeschichtung zur Erhohung der Ober-
flichenspannung von Gegenstéinden, dadurch gekennzeichnet, daB eine Schicht
zumindest eines mit Wasser oxidierbaren Elements oder einer mit Wasser oxidierbaren
Legierung auf einen Gegenstand abgeschieden wird und durch anschlieBendes Einwirken
von siedendem Wasser oder Wasserdampf auf die abgeschiedene Schicht diese zumindest

oberflichlich oxidiert wird.

Verfahren gemél Anspruch 1, dadurch gekenzeichnet, daB8 die Oberflachenbeschichtung
durch Abscheiden einer Schicht zumindest eines mit Wasser oxidierbaren Elements oder
einer mit Wasser oxidierbaren Legierung und anschlieBendes Einwirken von iiberhitztem

Wasserdampf erhalten wird.

Verwendung einer Oberflachenbeschichtung zur Erhohung der Oberflachenspannung von
Gegenstinden, dadurch gekennzeichnet, da8 die Oberflichenbeschichtung durch Ab-
scheiden einer Schicht zumindest eines mit Wasser oxidierbaren Elements oder einer mit
Wasser oxidierbaren Legierung und anschlieBendes Einwirken von siedendem Wasser

oder Wasserdampf auf die abgeschiedene Schicht erhalten wird.

Verwendung einer Oberflachenbeschichtung gemaB Anspruch 3, dadurch gekenn-
zeichnet, daf} die Oberflichenbeschichtung durch Abscheiden einer Schicht zumindest
eines mit Wasser oxidierbaren Elements oder einer mit Wasser oxidierbaren Legierung

und anschlieBendes Einwirken von tiberhitztem Wasserdampf erhalten wird.

Verwendung einer Oberflichenbeschichtung gemiB Anspruch 3 oder 4, dadurch gekenn-
zeichnet, da3 das Element aus folgender Gruppe von Elementen stammt:
Al Si, Ti, V, Cr, Mn, Fe, Co, Ni, Zn, Ga, Ge, Zr, Nb, Cd, In, Sn, Sb.

Verwendung einer Oberfldchenbeschichtung gemiB Anspruch 5, dadurch gekenn-
zeichnet, dal3 das Element aus folgender Gruppe von Elementen stammt:
Al, Si, Ti, Zr.
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Verwendung einer Oberflichenbeschichtung gemifl Anspruch 6, dadurch gekennzeich-

net, dal das Element Al ist.

Verwendung einer Oberflichenbeschichtung gemiB Anspruch 3 oder 4, dadurch gekenn-
zeichnet, daB die Legierung zumindest zwei Komponenten der folgenden Gruppe von
Elementen enthilt:

Al, Si, Ti, V, Cr, Mn, Fe, Co, Ni, Zn, Ga, Ge, Zr, Nb, Cd, In, Sn, Sb.

Verwendung einer Oberflachenbeschichtung gemiB Anspruch 3 oder 4, dadurch gekenn-
zeichnet, daf} die Legierung zumindest eine Komponente der folgenden ersten Gruppe
von Elementen enthilt:

Al, Si, Ti, V, Cr, Mn, Fe, Co, Ni, Zn, Ga, Ge, Zr, Nb, Cd, In, Sn, Sb,

die mit zumindest einem Element der folgenden zweiten Gruppe von Elementen:

Mg, Ca, Sr, Ba

legiert ist.

Verwendung einer Oberflichenbeschichtung gemiB Anspruch 9, dadurch gekennzeich-
net, dafi die Legierung zumindest eine Komponente der folgenden ersten Gruppe von
Elementen enthilt:

Al Si, Ti, Zr,

die mit zumindest einem Element der folgenden zweiten Gruppe von Elementen:

Mg, Ca, Sr, Ba

legiert ist.

Verwendung einer Oberflichenbeschichtung geméB Anspruch 10, dadurch gekennzeich-
net, daB die Legierung aus Al besteht, welches mit zumindest einem Element der folgen-
den Gruppe von Elementen:

Mg, Ca, Sr, Ba

legiert ist.
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Verwendung einer Oberflichenbeschichtung gemaf einem der Anspriiche 3 bis 11, da-
durch gekennzeichnet, daf3 die abgeschiedene Schicht zwischen 1 nm und 500 nm dick

ist.

Verwendung einer Oberflichenbeschichtung gemif einem der Anspriiche 3 bis 11, da-
durch gekennzeichnet, daf3 die oberfldchliche Oxidschicht zwischen 0,1 nm und 500 nm
dick ist.

Verwendung einer Oberflichenbeschichtung gemif Anspruch 13, dadurch gekenn-
zeichnet, daB die oberflichliche Oxidschicht zwischen 10 nm und 100 nm dick ist.

Analytisches Testelement, bei dem Probenfliissigkeit von einem Probenaufgabeort zu
einem Bestimmungsort transportiert wird, wobei in Transportrichtung stromabwirts vom
Probenaufgabeort ein Detektionsort liegt, dadurch gekennzeichnet, dal das analytische
Testelement zumindest eine Oberflache aufweist, die aus zumindest einem mit Wasser
oxidierbaren Element oder einer mit Wasser oxidierbaren Legierung besteht, welches
oder welche durch Einwirken von siedendem Wasser oder Wasserdampf behandelt

wurde.
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