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RAPORT DE ACTIVITATE

Instalatia de Interes National

Centru de Cercetare pentru Izotopi Stabili Usori

1. Prezentare generali

IIN ,,Centrul de cercetare pentru izotopi stabili usori” inglobeazi instalatii tehnologice specifice
separdrilor izotopice si aparaturd de 1naltd tehnicitate necesard analizei si diagnozei izotopice, care
sunt bunuri de utilitate publica. Echipamentele proncipale ale IIN sunt:

- Instalatia de cercetare tehnologica si producere a >N prin schimb izotopic

- Instalatia experimentald de separare a '*C prin distilarea criogenicd a monoxidului de carbon

- Instalatia experimentald de separare a '*C prin schimb chimic CO; — carbamat

- Statie de producere azot lichid, puritate 99%, 120 litri/24 ore;

- Spectrometru RMN Bruker Avance III, cu accesorii;

- Spectrometru IRMS Delta V Advantage, cu accesorii;

IIN asigura cercetarea si producerea unor izotopi stabili de mare importantd pentru domenii de
cercetare si productie din energetica nucleard, biologie, medicind, mediu, chimie, biofizici si are
colabordri nationale si internationale importante. Centrul de cercetare pentru izotopi stabili usori
este accesibil tuturor utilizatorilor din afara INCDTIM care au interese legate de tehnologii de
separare a iztopilor stabili, sinteze de compusi marcati izotopic, analize izotopice sau de diagnozi
izotopica.

Instalatia de Interes National ,,Centrul de cercetare pentru izotopi stabili usori” este inscrisa in
portalul Www.erris.gov.ro ca infrastructurd de cercetare cu denumirea Research Center for Light
Stable Isotopes.

2. Obiective strategice

Obiectivul strategice ale IIN ,,Centrul de cercetare pentru izotopi stabili usori” sunt:

- Completarea echipei cu cercetdtori valorosi, dispusi sd activeze intr-un domeniu tehnologic de
mare actualitate;

- Realizarea de proiecte de cercetare in domeniile de expertiza ale IIN;

- Dezvoltarea de parteneriate cu entitati de cercetare — dezvoltare/economice romaénesti si
europene;

- Elaborarea unei tehnologii de mare productivitate pentru separerea izotopului SN, necesar
producerii combustibilului nuclear de tip nitrur;

- Atragerea de fonduri si dezvoltarea tematicilor legate de separarea izotopilor “°Ar, 130, 13C;
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- Dotarea cu echipamente si realizarea unui sistem de recuperare a energiei pentru sistemele de
separare criogenice;

- Realizarea de servicii de custom labelling — producerea de compusi chimici speciali, marcati
izotopic;

- Transfer tehnologic si furnizarea de know — how pentru dezvoltari economice in domeniile de
expertizd ale centrului;

- Furnizarea de servicii de analizd specifice pentru utilizatori din mediul economic si de
cercetare.

3. Infrastructura

Centrul dispune de baza materiald specifici cercetdrilor in domeniul izotopilor stabili
concretizatd prin: instalatii pilot experimentale, aparaturd pentru analize fizico-chimice (MS si
RMN).

Instalatiile din cadrul Centrului au un grad de complexitate ridicat si necesitd specialisti cu
experientd in domeniile separdrilor de izotopi, criogeniei, tehnicii vidului, a metodologiilor
analitice, fizicii, chimiei, elecronicii, automatizarilor si software.

Centrul de cercetare pentru izotopi stabili usori include:

a) Instalatii de cercetare si producere a unor izotopi stabili:

- Instalatia de cercetare tehnologicd si producere a >N prin schimb izotopic intre acid azotic si
oxizi de azot (Figura la) constd din trei unitati, asezate in paralel, fiecare fiind formati din cate o
coloand primard si una finald, cascadate pe verticald. Fiecare dintre cele trei unititi este capabila si
producd acid azotic de concentratie izotopicd de peste 99% at. 'SN. Hala experimentald care
cuprinde unitifile instalatiilor de producere a >N are indltimea de 15 m si permite montarea si a
altor instalatii experimentale sau piloti productivi.

- Instalatia experimentald de separare a >C prin distilarea criogenicd a monoxidului de carbon
(Figura 1b) are o indltime totald de 8,5 m si are o coloand de separare din otel inoxidabil cu
diametrul de 16 mm si indl{imea de 7 m §i contine umpluturd de tip Helipack. Instalatia este
construitd integral in INCDTIM si permite montarea coloanelor cu diametre de pana la 35 mm sau a
unei cascade de doud coloane amplasate pe verticald. Instalatia experimentald este deserviti de o
instalatie de producere a azotului lichid, agentul de ricire utilizat in acest proces.

- Instalagia experimentald de separare a 3C prin schimb chimic CO; — carbamat (Figura 1c) are
o Inéltime totald de 7,8 m, are o coloani de separare din otel inoxidabil cu diametrul interior de 26
mm si indltimea de 4,70 m si contine umpluturd de tip helipack. Instalatia este construitd integral in
INCDTIM si permite montarea coloanelor cu diametre de pana la 40 mm. Instalatia experimentali
este deservitd de o stagie de conditionare a apei, conceputd si construitd in INCDTIM. Instalatia este
monitorizatd permanent prin senzori de temperaturd, presiune, debite si datele sunt stocate prin
intermediul unui datalogger intr-un PC.

b) Aparaturd de analizd §i diagnozd izotopicd:

- Spectrometrul IRMS Delta V Advantage: Domeniul de masa 1-70 uam; Rezolutie: 95 la 10%;
Sensibilitate: 1500 molecule CO2 pe colectorul de la masa 44; - Liniaritate: 0.02%o/nA; - Precizie
internd (pentru C — 0.006; pentru O — 0.012; pentru N — 0.01; pentru H — 0.25). Spectrometrul de
masd pentru determindri de rapoarte izotopice — Delta V Advantage este echipat cu:

¢ Sistemul Dual Inlet ce permite masurarea rapoartelor izotopice cu o precizie foarte
mare;
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*  Echipamentul auxiliar Gas Bench Il -Thermo Finnigan pentru analiza on-line cu
spectrometrul de masi (CF-IRMS) a 130, 13C, 2H;
e Analizor elemental - Echipament pentru analiza on-line cu spectrometrul de masi
(CF-IRMS) a 180, 13C, 14N, 2H, produs de firma Thermo Finnigan.

- Spectrometrul RMN Bruker AVANCE III 500 MHz este singurul din tard dotat cu un cap de
proba pentru masurarea deuteriului (*H) la abundentd naturald. Pe acest spectrometru se realizeazi
in mod curent analize structurale ale unor compusi moleculari marcati cu 2H, '3C si 1°N.

Figura 1. Instalatiile de cercetare si producere a izotopilor '*N si '3C:
a) parte din instalatia de producere a '>N; b) Instalatia de separare a '3C prin distilarea criogenic;
c) Instalatia experimentald de separare a '3C prin schimb chimic CO, — carbamat

Principale echipamentele ale Centrului de cercetare pentru izotopi stabili usori din INCDTIM
sunt:

- instalatie de cercetare tehnologic si producere a >N — 3 buc, produse in INCDTIM;

- instalatie experimentald de separare a '>C prin distilarea criogenicd a monoxidului de carbon,
produsd in INCDTIM;

- instalatie experimentald de separare a '*C prin schimb chimic CO, — carbamat, produsi in
INCDTIM;

- statie de producere azot lichid, 120 litri/ 24 ore N2 lichid, puritate 99%;

- gaz cromatograf Shimadzu 2010, cu detector de ionizare in heliu;

- Spectrometru RMN Bruker AVANCE III 500 MHz cu accesorii;

- Spectrometrul IRMS Delta V Advantage cu accesorii.

4. Exploatare

Functionarea 1IN Centrului de cercetare pentru izotopi stabili ugori este asigurati de personal
specializat din cadrul INCDTIM (9 persoane cu studii superioare si 8 cu studii medii) si implica:

- Producerea izotopului °N;
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- Activitdti de Intretinere si reparatii ale instalatiei de producere a >N;

- Experimente de separare a izotopilor carbonului;

- Producere de azot lichid, intretinerea si reparatia instalatiei de producere;

- Activitdti de analize izotopice pe Spectrometrul IRMS Delta V Advantage;

- Activitdti de pregitire a probelor pentru analize izotopice pentru Spectrometrul IRMS Delta V
Advantage;

- Activitati specifice de analize izotopice pe spectrometrul RMN Bruker Avance I11;

- Activitdti de pregatire de probe pentru analize izotopice pe spectrometrul RMN.

Cheltuielile anuale de exploatare a IIN Centrului de cercetare pentru izotopi stabili usori se
cifreazd la suma de 1.166.667 lei (pentru anul 2015), defalcate astfel:
- Cheltuieli cu personalul: 370.710 lei;
- Cheltuieli cu materiile prime si materialele: 396.330,19 lei cuprinzand:
- Costuri cu materiile prime: 107.185,22 lei;
- Costuri cu materialele: 182.184,14 lei;
- Costuri cu obiectele de inventar: 47.551,26 lei;
- Costuri cu energia, apa, gaz: 59.409,57 lei
- Cheltuieli cu serviciile prestate de terfi: 11.236,57 lei
- Cheltuieli cu regia : 388.390,24

5. Rezultate

Producerea izotopului '"N: in perioada de 24.03.2015-27.05.2015, a fost pusd in functiune
Instalatia 1 de producere a izotopului '’N. Aceasti perioadd de functionare a deservit mai multor
scopuri: productia de acid azotic imbogatit in izotopul SN, testarea diferitelor sisteme pentru
imbunatatirea procesului tehnologic, pregitirea/instruirea personalului tandr pentru operarea
instalatiei de separare. Inainte de pornirea instalatiei coloanele de separare au fost demontate, fiind
spélate si uscate tronsoanele si umplutura acestora. Pentru asigurarea functionrii optime a instalatiei
de separare, a fost testat si remediatd etanseitatea intregii instalatii si a fost adusi in stare de
funtionare fiecare subunitate, care deserveste alimentarea instalatiei cu materii prime sau evacuarea
produsului si a subprodusilor obtinuti. Inainte de operatiunea de pornire s-a efectuat instruirea si
pregdtirea personalului nou.

Instalatia 1 de producere a izotopului SN a fost porniti in data de 24.03.2015, in data de
09.04.2015 fiind atinsd concentratia de 99,19 % at. >N la baza coloanei finale, dupi care s-a pornit
extractia produsului. Debitul optim, cu care s-a extras produsul, in 35 de zile (72,9 %) din totalul de
48 de zile de extractie, a fost de ImL de H!'°NOs/ord. Evolutia concentratiei de N la baza
coloanelor de separare este prezentatd in Figura 2 si 3. Functionarea instalatia a fost urmarita cu dou
spectrometre de masa: spectrometrul Atlas, cu care s-au executat masurdtorile de referinti si
spectrometrul Isoprime 100, dedicat special pentru analize de rutind pentru determinarea rapoartelor
izotopice.
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Figura 2. Evolutia concentratiei de >N la baza coloanei primare a instalatiei 1.
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Figura 3. Evblujcia concentratiei de 1N la baza coloanei finale a instalatiei 1.

Cantitatea de H'’NOs 10M obtinutd in perioada 09.04.2015 - 27.05.2015 (48 zile) cu puritate
izotopica de peste 99 % at. "N a fost de 1106 ml.

In timpul functiondrii au fost semnalate cateva deficiente (panourile radiante pentru incilzirea SO,
lichid prezint fiabilitate scdzuta, sistemul de evacuare a acidului sulfuric 65% necesiti imbunatatiri)
care au fost remediate in a doua perioadd de functionare a instalatiei de producere a !5N.

Cea de a doua perioadd de functionare a instalatiei de producere a izotopului !N a fost 23.02.2016
- 18.05.2016. Extractia de produs (H'’'NOs) a inceput dupi cca. 14 zile de la pornirea instalatiei, cand
concentratia 1N in acidul azotic a depisit 99 % at., dar a apirut o problema tehnica si a fost necesard
repornirea instalagiei si readucerea in regim de productie. Cantitatea de H''NOs; 10M obtinuta in
perioada 21.03.2016 - 18.05.2016 (59 zile) cu puritate izotopicd de peste 99 % at. SN a fost de
1250,6 ml.

In decembrie 2015 a fost produsd o cantitate de cca. 33.3 g 1N sub forma de azot molecular, la o
concentragie de 99 % at., care a fost livratd Institutului de Cercetdri pentru Reactori Nucleari din
Stockholm, Suedia cu care INCDTIM colaboreazi in cadrul proiectului FP7 ASGARD.

S-au efectuat experimente de separare a izotopului '3C prin distilarea criogenicd a monoxidului de
carbon pe cascada de separare. Experimentele au fost demarate spre finalul functiondrii instalatiei de
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producere a izotopului '*N din 2016, cascada de separare a '3C fiind deservitd de acelasi personal,
fiind in derulare si in prezent. in 15.06.2016 concentratia °C a atins valoarea de cca. 40 % at., iar a
oxigenului 8O de cca. 4 % at. (concentratia izotopicd naturald a celor doi izotopi fiind 1,1 % at.
pentru 13C si 0,204 % at. pentru '%0).

Pe tot parcursul functiondrii instalatie de producere a izotopului >N au fost si activititi de
pregitire a probelor pentru analize izotopice pe spectrometrele detinute in cadrul IIN Centrul de
cercetare pentru izotopi stabili usori.

De asemenea, in vederea extinderii serviciilor oferite de acest centru, se pune accentul pe
implementarea de metode analitice precise, cu cost acceptabil pentru stabilirea trasabilitatii
alimentelor, stabilirea de metode de analizd izotopicd pentru amprentarea izotopici a produselor
autohtone naturale, realizarea de analize pentru beneficiari provenind din sectoarele de alimentatie si
a producatorilor de sucuri si bauturi, sustinerea produselor autohtone prin amprentarea izotopici a
acestora si eliminarea din competitie a falsurilor si a produselor contraficute.

O parte din rezultatele obtinte au fost diseminate prin publicarea de lucréri in reviste nationale si
internationale:
1. Ancuta Balla, Damian Axente, Cristina Marcu, “Sizing of a catalytic reactor for sulfuric acid
reduction to sulfur dioxide based on the activation parameters of SO; — SO, reaction”, Rev. Chim.
Bucharest, 66(4), 556-561 (2015)
2. Cristina Marcu, Damian Axente, Ancuta Balla, "Kinetic and thermodynamic studies of
U(VI) adsorption using Dowex-Marathon resin", J. Radioanal. Nucl. Chem., 305(2), 623-630
(2015)
3. Cristina Marcu, Damian Axente, Ancuta Balla, "Study of Fe(Ill) adsorption onto Dowex-
Marathon resin, as a rate determining step of the U(IV) oxidation in 235U enrichment column", J.
Radioanal. Nucl. Chem. — in press
4. A. Dehelean, D. A. Magdas, R. Puscas, 1. Lung, M. Stan, QUALITY ASSESSMENT OF SOME
COMMERCIAL ROMANIAN JUICES, ROMANIAN REPORTS IN PHYSICS (FL: 1.517) — in
press
5. Z. Balasz, D. Ristoiu, D.A. Magdas, G. Cristea, A. Dehelean, C. Voica, R. Puscas, A. Pirnau, 1.
Feher, R. Stelian, M. Vadan, Determination of Isotopic Ratios and Metal Concentrations in
Nicotiana tabacum (Tobacco), Analytical Letters, 2016, VOL. 49, NO. 3, 364-377 (FI: 1.031)
6. Cezara Voica, Dana-Alina Magdas, Ioana Feher, Metal Content and Stable Isotope Determination
in Some Commercial Beers from Romanian Markets, Journal of Chemistry, Volume 2015 (2015),
Article ID 192032 (FI: 0.772)
7. Smaranda Oniga, Mihaela Duma, Ovidiu Oniga, Brindusa Tiperciuc, Adrian Pirniu, Catalin
Araniciu,Mariana Palage, Synthesis of some new 4-methyl-2(4-pyridyl)-thiazole-5-yl-azoles as
potential antimicrobial agents, FARMACIA, Vol. 63, Nr. 2, 171-178, 2015 (FI: 1.005)
8. Tibor Rozsa, Mihaela Duma, Laurian Vlase, Ioana lonut, Adrian Pirniu, Brindusa Tiperciuc,
Ovidiu  Oniga, Synthesis and Antimicrobial Evaluation of Some New 4,5'-Bisthiazoles J.
Heterocyclic Chem., 52, 999-1006, 2015 (IF: 0.787)
10. Mihaela Mic, Adrian Pirndu, Silvia Neamtu, Mariana Palage, Mircea Bogdan, Molecular
interaction of B-CD with 3-carboxy-1-[(2-phenyl-1,3-thiazol-4-yl) methyl]pyridin-1-ium iodide
analyzed by isothermal titration calorimetry and NMR spectroscopy, J. Incl. Phenom. Macrocycl.
Chem., 83, 257-265, 2015 (FI: 1.488)
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11. Cristina loana Stoica, Ioana Ionut, Adrian Pirndu, Carmen Pop, Ancuta Rotar, Laurian
Vlase, Smaranda Oniga, Ovidiu Oniga, Synthesis, lipophilicity and antimicrobial activity evaluation
of some new thiazolyloxadiazolines, Clujul Medical, Vol. 88, nr.4, 421-429, 2015

12. Cristina Mariana Nastasi, Mihaela Duma, Adrian Pirndu, Laurian Vlase, Brindusa
Tiperciuc, Ovidiu Oniga, Development of new 5-(chromene-3-yl) methylene-2,4-thiazolidinediones
as antimicrobial agents, Clujul Medical, (accepted in 2015)

13.  LB. Cozar, A. Pirnau, L. Szabo, N. Vedeanu, C. Nastasa, Spectroscopic and computational
investigation of a thiazolidine-2, 4-dione compound, Romanian Reports in Physics, (accepted in
2015) (IF: 1.517)

14. Z. Balazs, D. Ristoiu, D. A. Magdas, G. Cristea, A. Dehelean, C. Voica, R. Puscas, A.
Pirnau, I. Feher, S. Radu, M. Vadan, Determination of Isotopic Ratios and Metal Concentrations in
Nicotiana tabacum (Tobacco), Analytical Letters, (accepted in 2015) (IF: 1.031)

6. Perspective

Pe plan mondial existd o mare nevoie de compusi marcati cu izotopi stabili, utilizati ca trasori
naturali ce pot fi inglobati in cele mai diverse molecule si utilizati in numeroase aplicatii. IIN
Centrul de izotopi stabili usori al INCDTIM este singura instalatie functionald de cercetare si
producere a unor izotopi stabili din Uniunea Europeana. Solicitirile de colaborare adresate
centrului vin din domenii diverse: cercetdri de producere a unor noi combustibili nucleari,
cercetdri spatiale — detectarea de radiatii cosmice, marcarea unor molecule organice, crearea de
senzori specifici. Interesul exprimat se concretizeazi in solicitarea de realizare de cercetiiri cu
scopul transferului tehnologic si construirea unor capacititi mari de producere a izotopilor stabili
usori PN, 13C, %°Ar, 180.

fn Romania exista traditie in cercetarea si utilizarea izotopilor stabili si a substantelor marcate,
precum si a metodelor de analizi si diagnosticare izotopicd. Colaboratorii traditionali ai Centrului
sunt: Institutul Cantacuzino Bucuresti, Universitatea de Medicina si Farmacie Cluj, Statiunea de
Cercetari Agricole Fundulea, Universitatile de Agronomie din Cluj si Bucuresti, unitdti ale
Ministerului Agriculturii, precum si colective din alte institute de cercetare.

La nivel regional colaboratorii Centrului sunt Universitatile si Institutele de cercetare, care
dezvolta tematici legate de utilizarea izotopilor stabili.

Cercetérile si dezvoltarile tehnologice care se desfisoard in prezent sau sunt planificate pentru
viitor sunt compatibile cu necesitdtile si tendingele din cercetarea europeand. Produsele materiale,
stiinfifice si de know-how care sunt rezultatul activititii Centrului de izotopi stabili usori se
integreazd in ariile tematice ale Programului PC 7: 2 Alimentatie, Agricultura si Biotehnologii si
4.4 Tehnologii integrate pentru aplicatii industriale urmdrind integrarea  cunostintelor si
tehnologiilor noi, nanomaterialelor si proceselor de productie in aplicatii sectoriale si
intersectoriale, dar, prin produsele finale vizate — izotopii stabili, el se adreseazi in egald masuri si
ariei tematice 4.2 Materiale. Tematica abordatd permite incadrarea viitoare a centrului de izotopi
in platforma europeand Chimie Durabild prin cercetdrile legate de producerea si ultrapurificarea
materiilor prime necesare si prin utilizirile pe care le au izotopii in studiul fenomenelor chimice,
iar prin compusii marcati pe care Centrul 1i poate oferi cercetitorilor se adreseazi si altor arii
tematice ale platformelor europene: Plante pentru viitor, Alimente pentru viati, etc. In egald
mdsurd, Centrul este colaborator pentru cercetarea generatiei IV de reactoare nucleare, in cadrul
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EURATOM. IIN este, de asemenea un furnizor decompusi marcati cu izotopi stabili pentru
Agentia Internationala pentru Energie Atomici de la Viena.

Reprezentant legal ] Intocmit responsabil IIN

Director General

‘Ing‘ Mihai Gligan
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