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RESUMO

O lixiviado gerado nos aterros sanitarios € um efluente complexo, varidvel e de alto potencial poluidor.
Apresenta coloracdo escura e odor desagradavel, assim como elevadas concentracBes de matéria organica e
inorganica, compostos recalcitrantes, nitrogénio amoniacal, nitrito, nitrato, metais tdxicos, compostos
organicos clorados, entre outros contaminantes que podem ser adversos ao ambiente. Em vista as suas
caracteristicas, o lixiviado necessita de tratamento antes de ser lancado no ambiente. Nesse sentido, o
tratamento pelo processo de oxidacdo em agua supercritica (OASC), conduzido acima do ponto critico da
agua, isto é, T > 374 °C e P > 22,1 MPa, mostra-se uma alternativa promissora para o tratamento desse
efluente. Sendo assim, o presente trabalho objetivou realizar o tratamento do lixiviado do aterro sanitario de
Maringa (Parand), por meio da oxidacdo em agua supercritica, a fim de promover a melhoria de sua qualidade
para seu enquadramento nos limites de lancamento de efluentes, impostos pelas legislacdes ambientais. Para
tanto, o lixiviado foi submetido ao tratamento supercritico nas condicdes de pressao de 225 bar, tempo espacial
de 60 segundos e temperaturas de 550 °C e 600 °C. A eficiéncia do tratamento foi acompanhada a partir dos
pardmetros cor verdadeira, turbidez, sélidos dissolvidos totais, DQO, DBOs%, absorbancia em 254 nm, nitrito,
nitrato, nitrogénio amoniacal total e fosforo total. O processo de OASC se mostrou eficiente no tratamento de
lixiviado de aterro sanitario, apresentando, na melhor condicdo experimental de temperatura, 600 °C,
expressiva melhoria na qualidade do efluente, possibilitando o seu enquadramento nas legislacdes ambientais,
em relacdo aos parametros cor, turbidez, sélidos dissolvidos totais, DBOs%, nitrito e fosforo total, mostrando-
se uma técnica promissora a ser aplicada no tratamento de lixiviado de aterros sanitarios.

PALAVRAS-CHAVE: Oxidacio Supercritica, Agua Supercritica, Lixiviado, Tratamento, Matéria Organica.
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INTRODUGAO

O desenvolvimento econdmico, em conjunto com o crescimento populacional e a cultura do consumismo, tem
conduzido a uma elevacdo da geracdo de residuos, em nivel mundial (AHMED; LAN, 2012). Dentre os
métodos de disposicdo final, empregados aos residuos solidos urbanos, os aterros sanitarios sdo 0s mais
comuns, sendo esse o destino de aproximadamente 95% dos residuos gerados no mundo, de acordo com Hird
(2013).

Nos aterros sanitarios, os residuos dispostos passam por uma série de transformacdes de carater fisico, quimico
e biolégico. Os produtos dessa degradacdo, associados as aguas pluviais que percolam a massa dos residuos,
resultam no lixiviado, um efluente escuro e de odor desagradavel (KURNIAWAN; LO; CHAN, 2006;
GIORDANO; BARBOSA FILHO; CARVALHO, 2011).

O lixiviado é altamente complexo e variavel. Apresenta caracteristicas de acordo com os fatores referentes aos
residuos, como composicao e teor de umidade; fatores de decomposicao, relativo a fase de biodegradacdo na
qual o residuo se encontra; fatores climatoldgicos, como precipitacdo e escoamento superficial; e fatores
relativos ao sistema operacional do aterro, como o nivel de compactacéo dos residuos (CHRISTENSEN et al.,
2001; EL-FADEL et al. 2002; CLARKE et al., 2015).

Apesar de sua variabilidade, comumente apresenta em sua constitui¢do altas concentra¢des de matéria organica
e inorganica, contendo compostos organicos de dificil degradagdo, como substdncias hdmicas, além de
compostos xenobidticos e nitrogenados, como nitrogénio amoniacal, nitrito e nitrato, bem como sais
inorganicos, metais téxicos, entre outros (KJELDSEN et al., 2002). Em vista desses poluentes, os lixiviados
sdo potencialmente adversos ao ambiente e podem contaminar o solo e as aguas subterraneas e superficiais,
caso ndo sejam tratados de forma eficiente anteriormente ao seu lancamento (LI et al., 2009; KATTEL;
TRAPIDO; DULOVA, 2016; ZHAI et al., 2016).

Tendo em vista diminuir os impactos causados pelo langamento de efluentes, a Legislacdo Brasileira, por meio
das Resolugdes CONAMA n° 430 de 2011 (BRASIL, 2011) e n° 357 de 2005 (BRASIL, 2005), estabeleceu os
limites dos padrdes de lancamento de efluentes em corpos hidricos. De forma complementar a essas
resolucBes, no Parana tem-se a Resolugdo n° 070 de 2009 (PARANA, 2009) do Conselho Estadual de Meio
Ambiente (CEMA), a qual também estabelece condicdes e padrdes de langcamento de efluentes liquidos.

Diversas técnicas de tratamento tém sido aplicadas aos lixiviados, antes desses serem langados ao ambiente,
como processos hiologicos aerébios e anaerobios, processos de coagulacdo-floculagdo, separagdo por
membranas, adsorcao, entre outros. No entanto, os processos bioldgicos apresentam limitagdes ao tratamento
de lixiviados de baixa biodegradabilidade, uma vez que ndo sdo aplicdveis a remogdo de contaminantes
recalcitrantes, comuns a esses efluentes (KURNIAWAN et al., 2010). Os processos fisico-quimicos, por sua
vez, realizam a transferéncia de fase do poluente, gerando residuos que também necessitam de tratamento
(WISZNIOWSKI et al., 2006). Assim, torna-se necessario a aplicacdo de novas tecnologias que sejam eficazes
a degradacdo desse efluente. Nesse sentido, o processo de oxidacdo em agua supercritica (OASC) apresenta-se
como uma alternativa promissora para o tratamento de lixiviados, visto a sua capacidade de descontaminag&o
de efluentes organicos de dificil degradacdo (WANG et al., 2011).

O processo de oxidagdo em agua supercritica (OASC) opera em condigdes de temperatura e pressdo acima do
ponto critico da agua, isto ¢, P > 22,1 MPa (221 bar) e T > 374 °C. Nessas condigdes, a dgua apresenta
propriedades Unicas, como alta difusividade, baixa viscosidade, minima limitacdo de transporte de calor e
massa e altas taxas reacionais. Além disso, nessas condi¢des, a agua comporta-se como um fluido de fase
Unica, com propriedades similares a um solvente de baixa polaridade, o que possibilita a completa
miscibilidade tanto dos compostos organicos, quanto do oxigénio molecular, permitindo a oxidagao da matéria
organica e a sua mineralizagdo em curtos tempos de reagdo. Ainda, promove a precipitagdo dos compostos
inorgénicos, visto que esses apresentam alta polaridade (COCERO, 2001; KRITZER; DINJUS, 2001;
ERKONAK; SOGUT; AKGUN, 2008; CIVAN et al., 2015).

Em vista disso, 0 objetivo deste trabalho foi realizar o tratamento do lixiviado do aterro sanitario da cidade de
Maringé (Parand), por meio da oxidagdo em &gua supercritica, a fim de promover melhoria de sua qualidade
para seu enquadramento nos limites de lancamento impostos pelas legislagdes ambientais.
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MATERIAIS E METODOS

O lixiviado utilizado nesse estudo foi coletado no aterro sanitario da cidade de Maringa (Parana, Brasil) e
caracterizado em relacdo aos seguintes parametros: pH, cor verdadeira, turbidez, absorbancia em 254 nm,
demanda quimica de oxigénio (DQO), demanda bioguimica de oxigénio (DBOs?), nitrogénio amoniacal total,
nitrito, nitrato, fésforo total e sélidos dissolvidos totais.

A determinacdo do pH foi realizada pelo método potenciométrico, de acordo com o manual do equipamento
Digimed DM20. A cor verdadeira foi analisada em espectrofotometro HACH DR/2010, em comprimento de
onda de 455 nm, por meio do método platina-cobalto, de acordo com o Método 8025 (HACH, 1996). A
determinacdo da turbidez, por sua vez, foi realizada em turbidimetro portatil HACH, modelo 2100P, a partir do
método nefelométrico, de acordo com a metodologia do equipamento (HACH, 1998) e Método 2130 B
(APHA, 1998). A determinacdo da absorbancia molecular foi realizada em comprimento de onda de 254 nm,
em espectrofotdbmetro Shimadzu UVmini-1240, segundo o Método 5910B (APHA, 1998). A DQO foi
determinada por colorimetria, em espectrofotdmetro HACH DR/2010, pelo Método 5220 D (APHA, 1998). A
determinagdo da DBOs?° ocorreu pelo método respirométrico, por meio do equipamento BOD Track ™ 11
(HACH Company), segundo descrito no Método 5210 B (APHA, 1998). O nitrogénio amoniacal total foi
analisado pelo método de eletrodo seletivo, de acordo com o Método 4500-NH; D e E (APHA, 1998),
utilizando eletrodo seletivo de ions (ISE) da marca Thermo Scientific, modelo Orion Star 4. As analises de
nitrito e nitrato foram realizadas de acordo com as técnicas de diotizacdo e reducdo de cadmio, seguindo os
Métodos 8153 e 8039 (HACH, 1996), respectivamente, e ambas foram analisadas em espectrofotdmetro
HACH DR/2010. A determinacdo de fosforo total foi realizada pelo método PhosVer® 3 com digestdo em
acido persulfato, de acordo com o Método 8190 (HACH, 2007), e lida em espectrofotdbmetro HACH DR 2800.
Por fim, os solidos dissolvidos totais foram determinados pela técnica gravimétrica, de acordo com o Método
2540 C (APHA, 1998).

Anteriormente aos ensaios, 0 lixiviado foi filtrado a vacuo em papel filtro quantitativo faixa branca JP 40 para
remocdo das particulas suspensas. O processo de oxidacdo em agua supercritica, por sua vez, foi realizado sob
as seguintes condicdes experimentais: pressdo de 225 bar, temperaturas de 550 °C e 600 °C e tempo espacial
no reator supercritico de 60 segundos.

O esquema do aparato experimental, o qual é composto por um reator de fluxo continuo, fabricado em Inconel
625, um pré-aquecedor, um condensador e com tubulagdes fabricadas em ago inoxidavel 316, é apresentado na
Figura 1.
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Figura 1: Aparato experimental da oxidacdo supercritica.
(1) Reservatério de efluente; (2) Bomba de alta pressdo; (3) Pré-aquecedor; (4)
Reator supercritico; (5) Forno bipartido; (6) Controlador de temperatura; (7)
Trocador de calor; (8) Condensador; (9) Banho termostatico; (10) Manémetro; (T1e
T2) Termopar para controle de temperatura; (Ts) Termopar para monitoramento de
temperatura; (V1) Valvula de via Unica; (V2) Vélvula back-pressure.
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No tratamento supercritico, o lixiviado pré-filtrado, mantido em reservatério de vidro (1) era bombeado até o
pré-aquecedor (3) (mantido a 250 °C) por uma bomba de alta pressdo, modelo Thar P50 (2), operando a 225
bar. Em seguida, o efluente pré-aquecido era alimentado ao reator tubular (4), de volume real de 37,13 cm3, o
qual teve sua temperatura variada em 550 °C e 600 °C, de forma que o fluido se encontrasse em condigdo
supercritica. O aquecimento de ambos, pré-aquecedor e reator, era realizado por meio de fornos bipartidos (5),
equipados com duas ceramicas infravermelhas de poténcia 1000 W (marca Corel). O acionamento das
resisténcias ocorria por intermédio de controladores (Marca Novus) (6), conectados a termopares (T1e T2) em
contato com o pré-aquecedor e o reator. Sequencialmente, o efluente tratado seguia por um tubo em espiral
para troca de calor com o ambiente (7), no qual a temperatura era monitorada por um termopar tipo T (T3) e,
entdo, encaminhado a um condensador (8), composto por serpentina de ago inoxidavel 316 e submerso em
agua a 10 °C, resfriada em banho termostatico (9). A pressdo do sistema era ajustada por intermédio da valvula
back-pressure (V2) e monitorada por meio do mandmetro (10). Por fim, o lixiviado tratado e resfriado era
coletado ao final da linha, ap6s cerca de 30 minutos, depois de alcangar as condi¢Bes operacionais requeridas,
e encaminhado para uma nova caracterizagao dos parametros fisico-quimicos.

RESULTADOS E DISCUSSAO

A caracterizacdo do lixiviado bruto (ndo tratado) foi realizada para determinacdo das suas caracteristicas
fisico-quimicas iniciais, conforme apresentado na Tabela 1, e, dessa maneira, avaliar, posteriormente, 0s
percentuais de remogéo obtidos com a aplicacdo do processo de OASC.

Tabela 1: Parametros fisico-quimicos do lixiviado bruto.

Parametro Lixiviado Bruto Limite de langamento
pH 7,47 50-9,0°
Cor verdadeira (mg PtCo L) 400 75°
Turbidez (NTU) 141 100°
Absorbanciazss nm 3,51 -
Sélidos dissolvidos totais (mg L) 2841 500 ¢
DQO (mg O, L) 684,5 200°
DBOs2 (mg L) 235 50°¢
Nitrogénio amoniacal total (mg L) 78 20°
Nitrito (mg N-NO, L) 32 1,09
Nitrato (mg N-NOs™ L%) 15,9 10,0
Fésforo total (mg P L) 1,38 0,05°

(a) Resolugdo CONAMA n° 357/2005 (BRASIL, 2005); (b) Resolugdo CONAMA n° 430/2011
(BRASIL, 2011); (c) Resolugdo CEMA n° 070/2009 (PARANA, 2009).

Dentre os parametros fisico-quimicos analisados na caracterizacdo do lixiviado, somente o potencial
hidrogeni6nico (pH) se enquadrou nos padrdes de lancamento de efluentes, determinados pelas legislac6es
ambientais, encontrando-se préximo a neutralidade (7,47). Os demais parametros excederam os limites
estabelecidos pelas legislaces.

A cor verdadeira apresentou-se em elevada concentragdo (400 mg PtCo L), conferindo coloragdo marrom-
amarelada ao efluente. As altas concentracfes de cor sdo caracteristicas em lixiviados de aterros sanitarios, em
funcdo da presenca de solidos dissolvidos, substancias himicas e metais, como ferro e manganés, 0s quais
podem influenciar direta ou indiretamente nesse parametro, como ja apresentado por Scandelai (2015). Tendo
em vista isso, atribui-se relacéo direta entre a elevada presenca de solidos dissolvidos totais (2841 mg L)
observada, ocasionada por substancias dissolvidas como sais e matéria organica, e a elevada concentracdo de
cor, detectados no lixiviado analisado.

A turbidez do lixiviado, que é causada, segundo Von Sperling (2014), pela presenca de sélidos suspensos, de
carater tanto organico quanto inorgéanico, e de microrganismos, mostrou-se moderada (141 NTU) e conferiu
aparéncia turva ao lixiviado. A DQO (684,5 mg O, L) e a DBOs?° (235 mg L1), embora apresentem valores
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moderados quando comparados a outros trabalhos realizados com lixiviados, caracterizam um efluente de
baixa biodegradabilidade, visto que a razdo DBOs/DQO é menor que 0,5, indicando a presenga majoritaria de
compostos organicos refratarios, segundo Renou et al. (2008). Da série de compostos nitrogenados, 0
nitrogénio amoniacal se apresentou predominante em relagéo as demais formas de nitrogénio (nitrito e nitrato),
mas, de igual modo, todas as formas necessitam ter suas concentragdes reduzidas, assim como o fosforo total,
para que se enquadrem nas devidas resolugdes que delimitam seus valores de langamento, uma vez que podem
colaborar com problemas aquaticos, como a eutrofizacéo e a intoxicagdo do meio, devido ao potencial toxico
do nitrogénio amoniacal.

A partir do tratamento do efluente em agua supercritica, constatou-se que as caracteristicas do mesmo foram
modificadas, aumentando a sua qualidade, como apresentado na Tabela 2.

Tabela 2: Caracteristicas do lixiviado do aterro sanitario de Maringa-PR ap6s tratamento em dgua
supercritica a 225 bar, 60 segundos de tempo espacial, nas temperaturas de 550 °C e 600 °C.

Parametro Temperatura
550 °C 600 °C

pH 7,67 7,57
Cor verdadeira (mg PtCo L) 140 30
Turbidez (NTU) 120 76
Absorbanciazsa nm 1,38 1,12
Sélidos dissolvidos totais (mg L) 134 89
DQO (mg O, L) 532,5 291
DBOs*(mg L 1) 189 19
Nitrogénio amoniacal total (mg L™) 98 174
Nitrito (mg N-NO- L?) 10 8

Nitrato (mg N-NOs- L) 15 8,2
Fosforo total (mg P L) 0,02 0,01

De maneira complementar, na Figura 2 sdo apresentadas as remocGes dos parametros fisico-quimicos do
lixiviado tratado, referentes aos valores apresentados na Tabela 2.
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Figura 2: Comportamento do lixiviado do aterro sanitario de Maringa-PR ap6s
tratamento em &gua supercritica.

A partir dos dados apresentados na Tabela 2, foi possivel verificar que, para ambas as condi¢des de tratamento,
o valor do pH néo sofreu modificacdes, permanecendo proximo a neutralidade; e dentro da faixa estabelecida
pela Resolucdo CONAMA n° 430/2011.

J& para a cor verdadeira, com a elevagdo da temperatura de 550 °C para 600 °C obteve-se um aumento de 28%
em sua remocdo (65% e 93%, respectivamente), possibilitando seu enquadramento ao padrdo requerido pela
Resolucdo CONAMA n° 357/2005. Nessa condicdo mais severa de temperatura, ocorreu o favorecimento da
cinética de oxidacdo dos compostos organicos responsaveis pela coloracéo do lixiviado, de forma que houve a
potencializacdo da destruicdo das ligacdes insaturadas dos grupos cromoforos, que, de acordo com Gonsalves,
Serra e Pifieiro (2005), sdo grupos covalentes insaturados formados por grupos C=C, R,C=0, C=N, C=s, N=N,
N=0 e C=C, os quais transportam cor na faixa Uv-Vis, que estdo presentes nos compostos organicos que
compdem os lixiviados.

A remogdo da turbidez ocorreu tanto em funcdo da filtracdo prévia ao tratamento quanto pelo préprio
tratamento. A parcela organica que confere a turbidez, remanescente a filtracdo, foi oxidada na agua
supercritica, em especial na maior condicdo operacional de temperatura. A parcela inorganica, por sua vez,
também responsavel pela turbidez, por ser apenas ligeiramente sollvel nas condi¢cdes supercriticas, como
afirmam Barner et al. (1992), pode ter precipitado durante o tratamento. E possivel, ainda, que a turbidez
residual do tratamento seja decorrente da presenca de particulas coloidais, resultantes da parcela ndo oxidada
do efluente bruto ou das oxidagdes intermediarias que ocorrem durante o tratamento. O enquadramento da
turbidez na Resolucdo n° CONAMA 357/2005 ocorreu apenas no tratamento conduzido em maior temperatura.

Para os solidos dissolvidos, ambas as condicdes operacionais promoveram expressivas remocdes desse
parametro, 95% e 97%, para os tratamentos operados a 550 °C e 600 °C, respectivamente, enquadrando o
lixiviado ao limite estabelecido pela Resolugdo CONAMA n°357/2005, em ambas as condigdes.

Com relagdo a remocdo da matéria organica, expressa em termos de DQO e DBOs%, observa-se que o
tratamento em agua supercritica foi expressivamente mais eficiente para a temperatura de 600 °C. Enquanto
que para o processo operado a 550 °C as remocOes foram de 22% e 20% para a DQO e DBOs%,
respectivamente, na maior temperatura (600 °C) essas remocGes foram de 58% e 92%. Compreende-se que
maiores reducdes de DQO nédo foram obtidas em razdo da formacdo de produtos intermedidrios refratarios
durante a oxidagdo da matéria organica no processo supercritico, evidenciados pela baixa biodegradabilidade
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dos efluentes tratados, os quais necessitariam de condigdes mais severas para sua reoxidagdo a moléculas mais
simples até sua completa mineralizagdo. Assim, o enquadramento do parametro de DQO na Resolugdo CEMA
n° 070/2009 ndo ocorreu para henhum dos tratamentos aplicados ao lixiviado, embora tenha se aproximado
mais para a o lixiviado tratado na maior temperatura. Ja a DBOs? enquadrou-se na referida resolucdo apés o
tratamento em condi¢Bes mais severas (600 °C).

O processo de OASC também se mostrou eficiente na reducédo dos valores da absorbancia a 254 nm, em ambas
as temperaturas; €, consequentemente, na remogdo de compostos aromaticos, como as substancias himicas,
comumente presentes no lixiviado, uma vez que esse parametro é um indicador indireto da presenca desses
compostos. No entanto, é possivel verificar que o aumento da temperatura do tratamento ndo favoreceu a
reducdo desse parametro.

Com relacdo aos compostos nitrogenados, o nitrito e o nitrato apresentaram remogdes de 69% e 6,0% a 550
°C, e de 75% e 48% na temperatura de 600 °C, respectivamente. A reducdo das concentracdes, tanto de nitrato
como de nitrito, podem ser funcdo de sua atuagdo como oxidantes da matéria organica, como proposto por
Savage (1999). Em condigdes supercriticas, ambos se apresentam como bons oxidantes, embora, de acordo
com Dell’Orco et al. (1995), o nitrito seja mais reativo que o nitrato, logo, 0 mais consumido, corroborando
com os dados apresentados no presente trabalho. O nitrogénio amoniacal, por sua vez, apresentou aumento em
sua concentracdo de 26% no tratamento a 550 °C e de 123% a 600°C, em relag8o ao lixiviado bruto. Esse
aumento da concentragdo ocorreu posto que a amonia livre (NHsz) é um produto intermediario refratario no
processo de oxidagdo supercritica de compostos organicos nitrogenados, a qual é apenas oxidada em
temperaturas acima de 650 °C, como abordado nos trabalhos de Cocero (2001) e Hernandez (2010). Dentre o0s
compostos nitrogenados analisados, somente o nitrato do lixiviado tratado a 600 °C enquadrou-se ao
estabelecido pela Resolugdo CONAMA n° 357/2005.

O fésforo, embora se apresentasse em baixa concentragdo ja no efluente bruto, sofreu reducdes de 98,6% e
99,3% a partir dos tratamentos a 550 °C e 600 °C, respectivamente. Essa remogdo ocorreu visto que, nas
condi¢Bes supercriticas, de acordo com Kritzer e Dinjus (2001), os heterodtomos presentes nos compostos
organicos sao convertidos em seus correspondentes acidos minerais, no caso, em acido fosforico. Assim, para
ambos os tratamentos esse pardmetro apresentou-se dentro do padrdo estabelecido pela Resolu¢do CONAMA
n° 357/2005.

A partir dos dados apresentados, observa-se que, com exce¢do do nitrogénio amoniacal, a elevacdo da
temperatura de reacdo no processo de oxidacdo em &gua supercritica favoreceu o aumento das remocdes dos
pardmetros analisados, estando de acordo com o encontrado no estudo realizado por Ferreira-Pinto (2014).
Isso ocorre uma vez que, quanto maior a temperatura supercritica, menos polar torna-se 0 meio reacional,
facilitando a interacdo entre o oxigénio molecular e os compostos de baixa polaridade, assim como menores
sdo as limitagBes de transporte de massa e energia, favorecendo a cinética de oxidagdo, como exposto por
Cocero (2001). Dessa forma, os pardmetros relacionados diretamente com a presenca de matéria orgéanica,
como cor, turbidez, DQO e DBOs?, apresentaram significativos aumentos em suas remogdes, quando se
aumentou 50 °C na temperatura de tratamento.

CONCLUSOES E RECOMENDACOES

Este trabalho teve como proposta estudar o tratamento do lixiviado por intermédio do processo de oxidacdo em
agua supercritica nas temperaturas de 550 °C e 600 °C, pressao de 225 bar e tempo espacial de 60 segundos. A
partir desse estudo, verificou-se que a elevacdo da temperatura foi fator essencial nas remoc8es dos parametros
analisados e na consequente melhoria da qualidade do lixiviado. Na melhor condicdo de temperatura, 600 °C,
foi possivel enquadrar, aos limites de lancamento, os parametros pH, cor verdadeira, turbidez, solidos
dissolvidos totais, DBOs?, nitrato e fosforo total, evidenciando que essa é uma técnica promissora para o
tratamento de lixiviados de aterros sanitarios.

Para que o tratamento se torne ainda mais eficiente, é recomendavel a utilizagdo de oxidantes no processo, uma
vez que, segundo reportado na literatura, a insercdo de oxigénio no sistema pode melhorar significativamente a
degradacéo dos efluentes; e, ainda, colaborar com a remoc&o de nitrogénio amoniacal.
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