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CO, removal by amine and carbonate solvents accelerated by an enzyme using a membrane process
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THEME: CO, removal by amine and carbonate solvents accelerated by an enzyme using
process.

Spécialité: Génie de l'environnement.
Filière: Génie des procédés.
Département : Génie des procédés.

Abstract:
The continuous rise of atmospheric CO2 due to fossil fuel consumption is a major driver of global
warming, highlighting the urgent need for efficient and sustainable capture technologies. Hollow
fiber membrane contactors (HFMCs) are recognized as an efficient process intensification
approach for CO, capture via gas-liquid absorption. This thesis explores CO, separation using
advanced two-dimensional (2D) Multiphysics simulations that integrate different chemical
solvents MDEA, K2C03, and Na2CO=/NaHCO, with various carbonic anhydrase enzymes (hCA,
bCA, SspCA, and CA-KR1) acting as biocatalysts to enhance absorption rates. Comprehensive
parametric studies were conducted to evaluate the influence of gas and liquid 1ow rates, enzyme
concentration, membrane porosity, fiber length, solvent concentration, and flow configuration (co-
current vs. counter-current) on CO2 capture performance. Research findings have repeatedly
shown that adding enzymes to the process significantly improves the efficiency of removing COr:
hCA with MDEA increased absorption by 34oÂ, bCA increased removal by 24% up to -70%
depending on the flow conditions, SspCA improved removal by -16% in carbonate systems, and
CA-KR1 enhanced capture by up to -28% at concentration of 10wt% of K2CO3 solvent. lncreasing
gas flow rates generally reduced capture efficiency, while higher liquid flow rates, larger fiber
lengths and greater membrane porosity enhanced mass transfer. The studies also show that how
well the enzymes work depends on the substrate available, the catalytic capacity, and the
operating conditions. The enzymes work most efficiently at optimal dosages. Overall, this work
demonstrates that coupling HFMC technology with enzymatic promoters provides an innovative,
sustainable, and high-performance strategy for CO, capture, offering strong potential for
advancing green and circular chemistry in carbon management.

Keywords.'Carbon dioxide (COr); CO, absorption; Hollow Fiber Membrane Montactors (HFMC);
Carbonic anhydrase (CA); Enzyme biocatalyst; Bio-promoters; Carbonate solutions
(NarCO3/NaHCO3, KrCO3); MDEA; Simulation; Modelling.
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Résumé
L'augmentation continue du co2 atmosphérique due à la consommation de combusest un moteur majeur du réchauffement ctimatique, soulignant le besoin uroent &de capture efficaces et durabtes. Les contacteurs à membrane à fib;;i;;"Ï
représentent un processus intensifié prometteur pour la séparation du ià, ,r," ,îYfffiËHliquide' La présente thèse étudie la capture du coz en utirisant des simulations avancéesbidimensionnelles (2D) et multiphysiques avec différents solvants chimiques - MDEA, l&Cos etNazCOs/NaHCos - combinés à diverses anhydrases carboniques (hCA, bCA, SspCA et CA-KR1)comme biocatalyseurs pour accélérer I'absorption. une série d'analyses paramétriques ont étéréalisées pour évaluer les effets des débits de gaz et de liquide, de la concentration enzymatique,de la porosité de la membrane, de la longueur des fibres, de la concentration du solvant et de laconfiguration de flux (co-couranUcontre-courant). Les résultats de recherche ont montré àplusieurs reprises que I'ajout d'enzymes au processus améliore significativement l,efficacité del'élimination du co, : hcA avec MDEA a augmenté I'absorption de 3a %, bcA a augmentél'élimination de 24 % jusqu'à -70 % selon les conditions de flux, SspCA a amélioré l'éliminationde -16 % dans les systèmes de carbonate, et CA-KR1 a amélioré la capture jusqu,à -2g %à uneconcentration de 10 % en poids de solvant K2co3. L'augmentation des débits de gaz agénéralement réduit I'efficacité de capture, tandis que des débits de liquide plus élevés, deslongueurs de fibres plus longues et une plus grande porosité de la membrane ont amélioré letransfert de masse' Les études montrent également que I'efficacité des enzymes dépend dusubstrat disponible, de Ia capacité catalytique et des conditions de fonctionnement. Les enzymesfonctionnent Ie plus efficacement à des dosages optimaux. Dans l'ensemble, ce travail démontreque le couplage de Ia technologie HFMC avec des promoteurs enzymatiques offre une stratégieinnovante' durable et performante pour la capture du co2, offrant un fort potentiel pour faireprogresser la chimie verte et circulaire dans la gestion du carbone.

Mots'clés: Dioxyde de carbone (COz); Absorption de Coz; Contacteurs à membrane à fibrescreuses (CMFC); Anhydrase carbonique (AC); Biocatalyseur enzymatique; Bio-promoteurs;solutions de carbonate (Nazcor/NaHCor, Krcôr1; MDEA; simulation; Modélisation.
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