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Micell=rt medium for vmske=
scintillationstelling.

Opfindelsen angdr et micellert medium for veskescintillations-
telling af den 1 krav 1's indledning angivne art.

Malingen af isotop-strdling er forskellig alt efter strélingens
type. Hard strdling, slsom gamma-strdling, der gennemtrsnger
opake materialer, mdles let ‘direkte pd en lang rekke detekte-~
ringsorganer. Twlling af den bledere strdling, der normalt an-
vendes ved forseg pd mennesker og andre dyr, er ofte ret vanske-
lig. F.eks. kvaler vand strdlingen af tritium. Da vand indgér i
levende organismer, skaber dette mange problemer. Som resultat
heraf er der blevet udviklet proceduper til twlling af s&dan stré-
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ling i fraver af vand og endog nogle fi fremgangsmdder til tzlling

i nzrver af vand.

F. eks. er der beskrevet oplgsningssystemer til veskescintillations-
t®lling, hvor de materialer, hvis radioaktivitet skal bestemmes, brin-
ges 1 alkoholisk oplegsning ved komplexdannelse med "Hyamine" [handels-
navn for p-(diisobutylcresoxyethoxyethyl)—dimethylbenzylammoniumhy-
droxid] eller beslmgtede kvaternzre ammoniumforbindelser. Der er og-
s8 beskrevet oplssningssystemer, hvor de materialer, som skal telles,
bringes i oplesning med blandede oplesningsmidler udvalgt blandt. £. eks.
toluen, naphthalen, vand, 2,5-diphenyloxazol (pPO), 2,2'-phenylen~
bis-(5-phenyloxazol) (POPOP), 2-ethoxyethanol ("Carbitol") og diethy-
lenglycol-monoethylether og derivater deraf ("Cellosolves"). S&damne
oplesningssystemer har dog kun begransede anvendelsesmuligheder.

Patterson et al., Anal. Chem., Vol. 37 (1965), side 856, beskriver
mdling af lav-energi beta-strdlere i vandig oplesning ved veske-
scintillationst®lling af emulsioner. Specielt beskriver de anven-
delsen af stabile emulsioner af vand og toluen dannet ved hjelp
af det overfladeaktive middel "Triton-X 100" [handelsnavn for

en isooctylether af en polyethylenglycol]. Det drejer sig her

om egentlige emulsioner, og der er intetsteds tale om dannelsen
af termodynamisk stabile micellzre systemer. S&danne emulsioner,
er yderst komplekse, og indebzrer risikoen for alvorlige fejl
ved tritium-maling (R.H. Benson, Anal. Chem., Vol. 38, No. 10
(1966), side 1353-1356).

W.C. Tosch, Anal, Chem., Vol. 37, 959 (June 1965), fandt at
transparente emulsioner var anvendelige i ensartet dispergerede
vandige oplgsninger indeholdende gammastrdlende sporstoffer.
Tosch mente, at systemer af den beskrevne type kunne vise sig
anvendelige ved veskescintillationsarbejde med lavenergikilder.
Men forseg har vist, at transparente emulsioner af den type, som
anvendtes af Tosch, ikke er egnede til telling af strdling fra
lavenergikilder, sdsom tritium, selv ndr de sazdvanlige primere
og sekundere scintillatorer og scintillationsoplesningsmidler
inkorporeres i systemerne. Ved forseg var den kemiske udslukning
og kemiluminescensen ganske udtalt, sommetider i en sddan grad,
at de strdlinger, som enskedes talt, ikke kunne opdages. Andre
problemer forbundet med emulsionstelling fandtes ogsd fortsat.
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Sammens@tningen af micellsre systemer, ogsd kaldet mikroemulsioner,
transparente emulsioner eller kolloidale oplesninger, og forskel~
lige anvendelser af disse er kendt. F. eks. angdr US patentskrift
nr. 3 282 843 emulgeringsmidler omfattende micellmre systemer

med en kombination af ikke-svovlholdige overfladeaktive midler
til forskellige industrielle anvendelser, og US patentskrifterne
nr. 2 953 530 og 3 028 338 anglr anvendelsen af micellsre syste-
mer 1 midler til opdagelse af overfladeujsvnheder og sprakker.

Ved opfindelsen opnds, at termodynamisk stabile

micellsre systemer kan anvendes til fremstilling af medier for
veskescintillationstelling, som giver hej tellingseffektivitet
og kun udviser 1idt eller slet ingen kemiluminescens, udsluk-
ning eller fosforescens under twllingsbetingelser.

Dette opnds ved, at mediet ifelge opfindelsen er ejendommeligt
ved det i krav 1l's kendetegnende del anferte.

De termodynamisk stabile micellsre systemer, som anvendes ifglge
opfindelsen, er fremstillet af flere overfladeaktive midler

med i det vesentlige forskellige egenskaber. Twllingsmedier
fremstillet deraf giver heJj twllingseffektivitet og udviser kun
1idt eller ingen kemiluminescens, udslukning eller fosforescens
under tzllingsbetingelser. Disse systemer adskiller sig fra de
hidtil kendte solubilisatorer ved, at de kendte emulsionssystemer
ved dampfase- og NMR-undersggelse indeholder en vmsentlig vemske-
masse som indre fase. Den indre fase af de tofasede micellmsre
systemer og de sammensatte tellingsmedier har mindre damptryk
end vaskemassen. NMR-undersegelser viser ogs& fraveret af nogen
vesentlig veskemasse som dispers fase. De micellsre systemer,
der anvendes ifelge opfindelsen, og som ogsé kan vere énfasede,
indeholder overfladeaktive midler uden aminer med et eller

flere hydrogenatomer, sulfonater, sulfonsyrer med vmsentlig kon-
Jugation, ketoner eller kvaternsre forbindelser.

Fortrinsvis indeholder mediet ifelge opfindelsen som en del af grund-
kombinationen eller ud over demme et sékaldt samvirkende overfladeak-
tivt middel (cosurfactant) som stabiliserer miceller, f. eks. et over-
fladeaktivt middel med mindre molekylsterrelse eller anden moleky- .
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ler polaritet, som gjensynligt udfylder ma1lemrummene mellem det
overfladeaktive middels molekyler ved micelle-grensefladen, eller
et pulver, som stabiliserer micellerne ved hjelp af elektrostatiske

krefter.

Graden af forbedring som opnds med medierne ifglge opfindelsen
i sammenligning med et medium pd basis af en transparent emulsion
indeholdende et sulfonat er betydelig som vist i de specifikke ek-

sempler.

Selv om det micellsre system ofte ikke er andet end en blanding af
et eller flere overfladeaktive midler og et eller flere samvirken=-
de overfladeaktive midler, indeholder det formulerede medium foru-
den det micellere basissystem et eller flere scintillationsoples-
ningsmidler, primzre scintillatorer og eventuelt sekundsre scintil-
latorer. Det micellare system og det formulerede medium vil solubi-
lisere en flydende eller opleselig radioaktiv preve til i det mind=-
ste halvdelen og fortrinsvis mindst en lige g8 stor volumenmengde
som det oprindelige tilstedeverende micellzre system uden at daune
en traunsparent termodynamisk ustabil dispersion, som indeholder
dispergeret frit prevemateriale. Termodynamisk ustabile dispersio=
per er sidanne, som ikke gentagne gange vil gendanne eun stabil dis-
persion efter brydning af dispersionen ved temperaturandring,eller

som brydes med tidemn.

De overfladeaktive midler, de samvirkende overfladeaktive midler

og alle basisoplesuningsmidler, d.v.s. de som er npdvendige $il at
solvatisere isotoppreve, overfladeaktivt middel 0e¢SeVe, der anven-
des ifelge opfindelsen er i det vesentlige inmaktive hvad angdr ke-
misk energioverfersel, som resulterer i kemiluminescens, fluores-
cens eller fosforescens. Endvidere er alle mediumkomponenter
flydende 1 preven indeholdende medium under tellingsbetingelser.
Basisoplesningsmidler, som kan anvendes til formulering af de mi-
cellsgre systemer, kan vare bdde polere oOg ikke-polere. Vand er det
foretrukne polere basisoplesningsmiddel, medens lavmolekylere alkaner,
alkener uden vesentlig konjugation, ukondenserede aromatiske forbin-
delser 0.8.V..er foretrukne ikke-polzre oplgsningsmidler. Anvendel-
sen af ikke=-polere basisoplesningsmidler foretrzkkes, hvor der an-
vendes et oplesningsmiddel.
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De micellzre systemer, som anvendes til sammeussgtning af medierne
ifglge opfindelsen, minder om de blandinger af overfladeaktive mid-
ler, som anvendes til sammeuns®tuing af "opleselige olier" og "mikro=-
emulsioner" indenfor teknikken for kemisk reusning, skmreolier o0.8,v.
De fremgangsmider, som kan anvendes til sammensstuning af de micells-
re systemer er sddanne, som anvendes til ssmmensstning af de keundte
overfladeaktive systemer til brug ved dannelse af emulsioner, og
omfatter f.eks. den teknik, der betegnes som hydrophil-lipophil-bha-
lancemetoden til sammensstning af emulsioner.

Mange overfladeaktive midler kan anvendes alene eller i kombination
til sammensetning af de micellere systemer og medier ifglge opfin-
delsen. Da der imidlertid herved auveundes den sammeunsstningsteknik,
som er felles for omrddet emulsioner og opleselige olier, opstir
ogséd de samme problemer, som medes ved fremstilling af emulsioner.
F.eks. er kationiske og anioniske overfladesktive midler ikke i al-
mindelighed anvendelige i kombination. Nogdb empiriske forseg krmves
for at sammensstte optimale micellwre systemer og medier ud fra giv-
ne kombinationer af overfladeaktive midler og samvirkende over-
fladeaktive midler. Der anvendes flere overfladeaktive midler

ved sammens@tningen, og mest fordelagtigt er et af de over-
fladeaktive midler olieopleseligt og et aundet vaundopleseligt. Fag-
manden vil kende de prevninger, som er nedvendige for at bestemme
anvendeligheden af nye materialer, f.eks. scintillationsoplesnings-
midler, overfladeaktive midler o0.8.vV.

Mange overfladeaktive midler finder anvendelse i mediernme ifglge opfin-
delsen, Blandt disse er fedtsyreszber og -alkohéler, polyethoxy-
ethanoler, alkylsuccinater, ethylenoxid-propylenoxid-kondensater
0.8.V. Nermere bestemt kan indenfor disse gripperinger nmvnes natri-
umlinoleat, linolsyre, stearinsyre, kaliumoleat, glycerolactopalmitat,
laurylalkohol, dodecylalkohol, octadecylalkohol, glycerolmouostearat,
morpholinoleat, sorbitanitrioleat, polyoxyethyleunsorbitolhexastearat,
propylenglycolmonostearat, sorbitansesquiocleat, polyoxyethylensorbi-
tol-4,5~0leat, diethylenglycolmonooleat, polyoxyethylendioleat, poly-
oxypropylenmannitoldioleat, polyoxyethylenoxypropyleunoleat, tetra-
ethylenglycolmonolaurat, polyoxyethylenlaurylether, polyoxyethyleu-
cetylether, isooctylphencl-polyethoxyethanol, dihexylsulfosuccinat.

I almindelighed kan overfladeaktive midler indeholdende aminogrupper
med et eller flere hydrogenatomer, sulfonater, sulfonsyrer, ketouner og
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kvaternzre forbindelser (under basiske eller i hovedsagen neutrale
betingelser) ikke anbefales til anvendelse i medierne ifglge opfin-
delsen, da de ofte i alvorlig grad kvsler de emissioner, som analy-
seres. Disse fenomener forstés ikke helt, men eksisterer afgjort
som vist i de specifikke eksempler vedrgrende sulfonat-overflade-

aktive midler.

Blandt samvirkende overfladeaktive midler (cosurfactants), som an-
vendes til dannelse af de micellzre medier, kan nzvnes lavmoleky-
1zre alkoholer, ethere og estere. Igen er aminer , ketoner o0.s.V.
ikke gnskelige.

De szdvanlige scintillatorer, bade primzre og sekundzre, kan anven-
. des til fremstilling af de micellere systemer. 2,5-diphenyloxa-

zol (PPO) er den foretrukne scintillator, medens 2,2'-phenylen-
bis-(5-phenyloxazol) (POPOP) er den foretrukne sekundzre scintil-
lator. Andre scintillatorer kan ogsé anvendes. Disse onfatter f£. eks.
p-terphenyl, 2,2'-phenylen—bis—[5-(methylphenyl)oxazol] (dime-
thyl-POPOP), diphenylhexatrien, 2-(a-naphthyl)-5-phenyloxazol (o=
NPO) og 2,2‘-phenylen-bis—[5-(a-naphthyl)oxazol](a-NOPON). Scin-
tillationsoplesningsmidler,’ som kan anvendes ifelge opfindelsen,

er velkendte indenfor teknikken for veskescintillationstelling og
omfatter f. eks. toluen, Xylen, naphthalen, p-cymen og dioxan.

De folgende eksempler tjener til nsmrmere belysning af opfindelsen.
EKSEMPEL 1

Der fremstilles et system indeholdende efter vagt 25,1 % tallolie-
fedtsyrer, 24,2% n-hexanol, 15,8% isopropanol, 22,1% isooctylphe-
nol-polyethoxyethanol og 12,8 % vandig oplesuing af NaOH (25 % ).

To ml af dette micellezre system settes til ti ml toluen indeholdende
7 g/1 PPO og 0,36 g/1 POPOP til fremstilling af et medium.

Dette medium vil tolerere moderate mengder af uorganiske syrer 0g

.begrzunsede mengder alkali. Ved tilsztning af proven bliver systemet
almindeligvis klart gjeblikkeligt. HVis mengden af vandig oplesning
er nzr ved maksimum for dem anvendte mengde micellert system, fore-
gér klaringen langsommere og der mi tilsazttes yderligere micellart
gystem. Hvis der ikke ved tilsatningen af yderligere micellert sy~
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gstem opnéds et tilfredsstillende tsllingssystem, fortyndes preven,
hvor det er nedveundigt, eller der anvendes eun mindre mzngde vandig

oplesuing til fremstilling af eun ny tellingsoplesuing. Starke syrer
kan neutraliseres med natriumhydroxid og baser med yderligere tall-

oliefedtsyrer eller med blandingen i eksempel 2. Fortriusvis er pH-
verdien af det preveholdige medium, som skal bestemmes, ca. 7. Hvis
det er nedvendigt at telle prover indeholdende oplest 14002, sattes
smé mengder (0,5 ml) omdestilleret ethanolamin til mediet. ‘

BKSEMPEL 2

Dette medium er udformet som en sur solubilisator for alkaliske vavs-
oplgsninger eller eun anden starkt alkalisk preve. Det indeholder ef-
ter vagt 28,7 % talloliefedtsyrer, 27,8% n-hexanol, 18,2% isopro-
panol og 25, 3 % isooctylphenol-polyethoxyethanol. Dette micellere
system smttes til de samme msngder af den toluen-fluoresceut, som
anvendtes 1 eksempel 1. Materialer, som skal preves, sisom 50 mg
v&dt vev, anbringes i en ovn ved 80° ¢ i1 time, eller indtil de er
klare, og opleses sdledes i 2 ml 2N NaOH, som altsammen ssttes til
mediet for at telles. Dette system vil ikke udgere et tilfredsstil-
lende tellingssystem, med mindre det neutraliseres. Igen er det mak-
Ssimale tmllings~pH ca. 7 som bestemt med pH-papir.

Hvis msngder af organisk materiale er stor, vil der eveuntuelt ikke

daunes en klar oplesning. Mediet m& da suppleres med smi mengder af
mediet fra eksempel 1 i forholdet 2 ml af mediet fra eksempel 1 til
10 m1 toluen.

EKSEMPEL 3

Ca. 50 mg hmmoglobin afvejes i en vaskescintillationsampul. 1 ml

2 N NaOH smttes til mmoglobinet , og preven opvarmes i em ova $il
ca. 80° C 1 1 time og afkeles, Ca. 50 mg Na,0, tilssttes for at
fjerne farven. Mediet fra eksempel 2 tilswttes i et svagt overskud
for at neutralisere alkalien fra Nazoz; hvorpé4 der telles. Alvorlig
undertrykkelse kan medes i de si8ledes behandlede systemer, selv om
telling af 140 0g 3H er mulig, .
Den alkaliske oplesningsteknik i dette eksempel fulgt af en neutra=-
lisering og solubilisering med mediet fra eksempel 2 er anvendelig
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til telling af en lang rekke uopleselige stoffer, f.eks. gammel u-
rin, som indeholder relativt store mezngder udfzldet protein. Deune
teknik kan ogsd anvendes til at solubilisere sener, cellulosemate=-
rialer, terret og dekompoumeret vav, syntetiske polymere o.S.v. 2 ml
af mediet fra eksempel 2 vil normalt solubilisere ca. 25 mg rent,
“tgrret protein.

EKSEMPEL &

£t pormalmedium fremstilles af efter vegt 37,9 % natriumdihexylsul-
fosuccinat, 4,8 % isopropanol, 4,7 % vand og 52,6 % isooctylphenol-
polyethoxyethanol. Dette micellzre system danner et medium med en
1idt hejere tolerance for salte end mediet fra eksempel 1 og ogsé
en lavere naturlig stralingsbaggrund. Det rumfang medium, SOm kre-
ves, er kun ca. 2 gange det rumfang vandig preve, SO skal telles.
Dette medium virker godt ved telling af uranylsaltoplesuningers Det
micellgre system sattes til toluen~-fluorescenten fra eksempel 1 i
et forhold pd 1:2:10.

EKSEMPEL 5

e ———————————

mabel I viser typiske resultater i flere t@llingssituationer med
tritiummerkede forbindelser. Alle t®llingsampuller indeholdt 12 ml
af toluen-fluorescent-blandihgen og 3 ml af det micellzre system
fra eksempel 1 eller 4. Hvor ikke andet er anfert,indeholdt tolu-
en-fluorescent-oplesningen 7 g/1 PPO og 0,36 g/1 POEOP. Effektivi-
teterne blev beatemt ved den internationale gtandardmetode under
anvendelse af et Beckman vaskescintillationsspektrometer med et
RCA fotomultiplikatorrer.

TABEL I

Tallingseffektivitet af nogle tritium~-merkede forbindelser i medier
ifslge opfindelsen

Solubiliseret stof Mgzngde Effektivitet
Vand, tilsat tritieret vand 0,1 ml 42 %

0,2 ml 39

1,0 ml 37

2,0 ml 32
Poluen(’H) (alene) -—- 55
Toluen(BH) med vand , 1,0 ml

(vand) 49
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Solubiligeret gtof Mengde ~_Effektivitet
3H—maerke't urin 0,5 ml 41
1,0 ml 37
Ascorbinsyre (°H)
(vandig opleening) 1,0 ml 45
Blodplasma msrket med 3H 1,0 ml 30

Vand tilsat tritieret vand

(o-xylen~PBD som fluoresceut) 0,2 ml 44
0,7 ml 39
1,0 ml 35

EKSEMPEL 6

Carbon-14 kan telles med ca. 80-90 % effektivitet ved anvendelse af
medierne fra eksempel 4. En tellingsoplesning tilsat lhc—mwrket
toluen gav en effektivitet pd 89 %, nér den var vandfri eller inde-
holdt 1 ml tilsat vand. 87 % effektivitet blev opundet i et medium
formuleret med det micellzre system fra eksempel 1 og indeholdende

1 ml vandig fructose e (til 1 %) oplesuning. 87 % effektivitet
blev apundet med mediet fra eksempel 1 indeholdende 1 ml vandigt gly-

cin e 11 % oplesning.

EKSEMPEL 7

55Fe blev talt med ca. 30 % effektivitet, ndr 1 ml af en 55Fe,
merket saltvandsoplesuing indeholdende ca., 22 000 dele pr. million
samlede opleste faste stoffer blev dispergeret i et medium formule-
ret med det micellere system fra eksempel 4,

EKSEMPEL 8

3601 blev talt med ca. 100 % effektivitet, ndr 1 ml af en J0C1-

merket isotonisk fysiologisk saltvandspreve blev dispergeret 1 et
medium formuleret under anvendelse af det micellsre system fra ek-

sempel 4.

EKSEMPEL 9

6004y Dblev talt med 100 % effektivitet (idet B-bestrdling blev kon-
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trolleret), ndr 1 ml af en 6OCOrmarket vandig oplesning af 00012
blev solubiliseret i et medium formuleret med det micellzre system
fra eksempel 4. Almindeligvis kan effektiviteter pd tilnzrmelsesvis
100 % ventes for radioisotoper med maksimsle B-bestrdlingsenergier
p& nogle fi hundrede keV eller derover.

BKSEMPEL 10

Der fremstilledes en toluen—fluoresceut pd 6 g PPO i 1 liter toluem.
Poluen-fluorescenten (25 g) blev derpd blandet med 25 g af hvert af
de overfladeaktive sulfonatmidler A, B og C. A er "Petronate K" (et
hejt reunset petroleumsulfonat fremstillet af the Witco Chemical
Company ‘s Sonneborn Division). B er "Shell Sac" (et petroleumsulfo-
nat fra Shell Chemical Company, som blev vacuumfordampet for at
fjerne oliemediet; dette materiale var tilnsrmelsesvis 100 % aktivt).
¢ er "Shell" No. 65413, Lot No. S5-65-143 petroleumsulfonat med en
analyse pd ca. 62 % aktivt sulfonat. 15 ml af toluen-fluorescenten
blev derpd sat til 1, 2 og 3 ml pregver af hvert af de tre ovenfor be-
skrevne overfladeaktive-fluorescent-micellzre systemer., En kontrol
pad 15 ml toluen-fluorescent blev anvendt i hvert tilfzlde.

Proverne blev ambragt i et Beckman veskescintillationssystem uden
tilsetning af radioaktiv prove for at opné baggrundstellingsvardier.
Proverue blev derpd talt gentagne gange, indtil der blev iagttaget

en tilnzrmelsesvis konstant t@llingshastighed fra alle prever. Begyn-
delsesverdier pd 24 609,0, 37 294,0 og 49 987,0 blev iagttaget for
henholdsvis 1,.2 og 3 ml oplesninger af det overfladeaktive middel A.
Efter ca. 60 minutter var tellingsverdierne 2 093,0, 5 096,0 og

7 866,Q. Begyndelsesverdierne for systemer fremstillet med det over-
fladeaktive middel B var heuwholdsvis 34 576,0, 40 687,0 og 48 686,0,
nens verdierne efter ca. 60 minutter var heuholdsvis 3 239,0, 5 510,0
og 7 259,0. Begyndelsesverdierne for prever indeholdende det over-
fladeakbtive middel C var heunholdsvis 32 305,0, 46 595,0 og 34 353,0
og efter ca. 60 minutter henholdsvis 2 512,0, 4 399,0 og 4 471,0.

T denne tid 1leb kountrollerne med ca. 30-40 tellinger pr. minut, som-
netider med en haj begyndelsesbaggrundstelling pa 100-200 tellingerT
pr. minut, som nzsten gjeblikkeligt dede hen til under 100.
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EKSEMPEL 11

Der tilsattes vand, indtil alle kontrollerme var uklare og indeholdt
et vandlag ved bunden,

Mediet indeholdende 1 ml af det overfladeaktive middel A medtog 0,5
ml vand. Det blev uklart og forblev sdledes, selv om der tilsattes
noget isopropanol i forseg pd at klare systemet. Tilssiningen af
isopropanol op til en samlet mesmgde pd& 0,07 ml isoprbpanol foregede-
de systemets uklarhed. Ved dette punkt var systemet en stabil, opek
makroemulsion... Alle andre prever modtog kun 0,10 ml vand, med und-
tagelse af preven indeholdende 3 ml af det overfladeaktive middel A,
som modtog 0,12 ml vand, Alle disse prever er klare bdde fer og efter
telling. '

Efter tilsetning af vand havde de tre prever af mediet indeholdende
det overfladeaktive middel A en begyndelsestellingshastighed p& hen-
holdsvis 1 666,0, 4 190,0 og 10 320,0, mens der iagttoges en twllings-
hastighed p& 1 319,0, 3 353,0 og 7 134,0 efter 36 minutters tellings-
tid. Medierne indeholdende det overfladeaktive middel B havde en be-
gyndelsestellingshastighed p& henholdsvis 2 563,0, 3 730,0 og 6 364,0.
Efter 36 minutter var tellingshastighederne 2 034,0, 3 139,0 og 4 746,0
Preverne indeholdende det overfladeaktive middel C havde begyndelses-
tellingshastigheder pd henholdsvis 1 594,0, 2 814,0 og 9 063,0, mens ..
tellingshastighederne efter 36 minutter var henholdsvis 1 180,0, 2 373,0
og 4 312,0. :

EKSEMPEL, 12

Pritieret vand (0,05 ml) sattes til alle de i eksempel 11 talte prever.
91 000 t®llinger pr. minut blev ventet ved 100 % effektivitet efter
korrektion for maturligt henfald af materislet fra d. 10. januar,

1964,

Fasestabilitet og udseende af praverne'forblev nejagtigt de samme

som noteret i det foregdende eksempel. En lille mmugde vand viste

sig imidlertid ved bunden af den ampul, som aunvendtes til telling

af mediet indeholdende 1 ml af det overfladeaktive middel C. Begyn-
delsestellinger for de tre prever indeholdende 1, 2 og 3 ml af de
micellere systemer indeholdende de overfladeaktive midler A, B og C
er hemholdsvis 2937,0, 6755,0, 4309,0, 3627,0, 1667,0, 1367,0, 4190,0,



12
143373

1441,0 og 1049,0, Efter ca. 390 minutter var de endelige t®llinger
for disse forskellige prever henholdsvis 2876,0, 6214,0, 3400,0,
3316,0, 1143,5, 606,5, 4020,5, 963,5 og 484,5. Med hensyn til syste-
merne indeholdende de overfladeaktive midler 4, B og C kan bemzrkes
folgende. Kemiluminescens blev iagttaget i alle prever indeholdeude
overfladeaktive midler. Deunne kemiluminescens henfaldt hurtigt i
starten, men holdt sig derefter i lange tidsrum. Baggrundstellinger-
ne i systemerne fremstillet med disse overfladeaktive midler efter
ca. 156 minutter 18 fra 800,0 til 5500,0 tellinger pr. minut og med
sm8 mzngder tilsat vand som beskrevet oveunfor efter 390 minutter fra
480 til 6000 tzllinger pr. minut.

Baggrundstellingshastigheden forsgedes med den mzngde overfladeaktivt
middel, som sattes til gystemet. N&r der sattes tritieret vand il
systemerne, ndede tallingseffektiviteterne i bedste fald ca. 3 %e I
nogle tilfmlde var tzlliungerne pr. minut af preven lavere efter til-
setning af det radioaktive materiale, end de var fer der tilsattes
noget radioaktivt tritium, gjensynligt kan den lille mzngde vand sat
il systemet undertrykke kemiluminescens-processen. Vandet undertryk-
ker pjensynligt ogsd kemiluminescens-processen.

Tofase-kontrolpraverne talte med tilngrmelsesvis samme effek-
tivitet som de bedste fremstillede systemer indeholdende petroleun-

sulfonater.
BEKSEMPEL 13_

Der fremstilledes et medium indeholdende 2,0 ml af et middel besté-
ende efter vegt af 25,1 % talloliefedtsyrer, 24,2% n-hexanol, 15,8%
isopropanol, 22,1 % isooctylphenol-polyethoxyethanol og 12,8 % af en
vandig oplesuning indeholdende 25 % NaOH og 15 ml af toluen-fluores~
cent-blandingen fra eksempel 1 og 10 08 0,4 ml vand. Begyndelsestel~
lingshastighederne var 74,0, 55,0 og 54,0 tellinger pr. minut. Der
sattes 0,05 ml tritieret vand il preverne, og der blev opndet tel-
lingshastigheder pd 34 207,0, 34 266,0 og 34 311,0 tellinger pre. mi-
nut. Disse hastigheder reprmsenterer telling med ca. 37 % effektivi-
tet. 1 ml af en oplesning indeholdende lige dele overfladeéktivt mid-
del A og tolueun-fluorescent fra eksempel 10 settes til den feorste af
de tre siledes talte prever. Farven af den endelige blanding er til-
permelsesvis den samme intensitet af gult som den oprindelige farve
af oplesningen af overfladeaktivt middel. Bfter 1 minut var tellings-
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hastigheden 39 973,0 og efter 11 minutter var den 15 805,0. Igllings-
hastighedens henfald med tidem er bemmrkelsesverdig. En anden del-
mengde p&d 1,0 ml af overfladeaktivt middel A oplesuningen tilsattes

og taltes. Efter 1 minut var twellingshastigheden 54 729,0, men den
var efter 6 minutter henfaldet til 22 910.

I begge tilfmlde var tellingshastighederne efter tilsztning af oples~
ningen af det overfladeaktive middel A i stamden hejere end den, som
blev iagttaget i fraver af det overfladeaktive middel, men den dede
hurtigt hen. Hvis der gives tilstrskkelig tid edelmgger det tilsatte
petroleumsulfonat nesten fuldstendigt tzllingsevunen af medier frem-
gtillet ud fra de micellsre systemer ifelge opfindelsen.

EKSEMPEL 14

Der fremstilledes et system indeholdende 2,0 g af en 015'018 blanding
(28 %, 28 %, 28 %, 14 %) af n-alkansulfonater, 1,0 ml vand og ca. 2,0
ml isopropanol. 10 ml af den smdvanlige toluen~-fluorescent-oplesning
tilsattes. Baggrundsstrdlingen for disse overfladeaktive systemer er
38,0 og 42,0. Derpd tilsattes tritieret vand (0,05 ml af det tidli-
gere anvendte materiale). Der blev opndet twllingshastigheder p&

6 010,0 og 6.066,0,.

I en anden prove fremstillet p&d tilsvarende méde, men med ca. 2,5 ml
isopropanol opndedes tellinger p& 4 468,0, 4 402,0, 4 362,0 efter
tilsetning af 0,05 ml tritieret vand. Denne preve indeholdt nok vand
til at mette tellingsoplesningen i ampullen. Disse systemer teller
med ca, 4,9-6,6 % effektivitet.

Baggrundstellingen pd den ovenunzvnte preve viser, at sulfbnatgruppen
alene ikke er amsvarlig for dem tilsyneladende kemiluminescens i me-
diet. P& en eller anden mdde kan den imidlertid bidrage til den un-
dertrykkelse, som viser sig ved de lave opnlede tmllingshastigheder.
Dette er smrligt klart, eftersom der blev brugt adskillige timer pé
at udarbejde den ovenstiende formulering, som talte bedst af nogen
af de talte alkaunsulfonatsystemer.

EKSEMPEL 15

Proceduren i eksempel 10 blev fulgt med undtagelse af, at der sattes
0,05 ml tritieret toluen til hver preve. Den specifikke aktivitet af
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it tritierede toluen var 2,14 x 10° PM/ml dem 10. juli 1965. Ca.
98.000,0 tzllinger pr. minut ved 100 % effektivitet skulle veuntes
efter korrektion for henfald af materialet, som standardiseret d.
10. juli 1965. Kun medier indeholdende 1 og 2 ml af de overfladeak-
tive midler A, B og C er talt her og viser henhddsvis 10 386,0 -

17 716,0 = 10 325,0 = 3 914,0 -6 916,0 - 7 841,0, Efter ca. 440
ninutter var tellingshastighederne henholdsvis 7 677,0 =14 241,0 <

7 042,0 og 2 177,0 - 3 882,5 - 2 005,5.

Kontrolpreverne var fra gtarten mellem 53 000 og 60 000 og forbliver
séledes ved afslutningen af t®1llingsperioden.
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Patentkrav:

1. Micellert medium for veskescintillationst@lling omfattende

en lille msmngde oplest scintillator, hvilken msngde er effektiv til
at give en twllelig scintillation i mediet ved tilsstning af

en radioaktiv preve til dette, og et scintillationsoplesnings-
middel i en mmngde, som er effektiv til at tillade gensidig pé-
virkning mellem den opleste scintillator og udstrdling fra en
radioaktiv preove, som tilsettes mediet, kendetegnet
ved, at mediet indeholder flere overfladeaktive midler udvalgt
blandt

(2) en kombination af mindst to overfladeaktive mid-

ler, fortrinsvis et olieopleseligt og et vandoplese-

ligt;

(b) en kombination af anioniskog ikke-ionisk overflade-
aktivt middel;

(¢c) en kombination af kationisk og ikke-ionisk overflade-
aktivt middel; og

(d) en kombination af overfladeaktivt middel, der virker
som dispergeringsmiddel, og overfladeaktivt middel, der
virker som overfladespsndingsreducerende middel,

hvilke overfladeaktive midler er tilstede i en msngde, som er
storre end den, der krsves til at gere blandingen thermodynamisk
stabil og reducere damptrykket af vesken i den disperse fase,

og at de overfladeaktive midler, den oplsste scintillator og
scintillationsoplesningsmidlet er i det vesentlige inerte med
hensyn til kemisk reaktivitet eller emergioverfersel, som resul-
terer i kemiluminescens, fluorescens eller fos forescens.

2., Medium ifelge kravl, kendetegnet ved, at det
indeholder et samvirkende overfladeaktivt middel (cosurfactant).
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3, Medium ifglge krav l, ken detegnet ved, at det
omfatter en hejmolekyler fedtsyre, en relativt vanduopleselig
alkohol, en relativt vandoplsselig lavere alkohol og en iso-

alkylphenol-palyethoxyethanol.

Fremdragne publikationer:
USA patenter nr. 2953530, 3028338, 3282843,

Langkjer Kobenhavn
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