
European  Patent  Office 

Office  europeen  des  brevets 

©  Publication  number: 0  1 8 3   0 9 6  

A1  

©  EUROPEAN  PATENT  APPLICATION 

©  Application  number:  85114059.0  ©  Int.  CI.4:  C  25  B  13/00 
-  C  25  B  9 /00  
©  Date  of  filing:  05.11.85 

®  Priority.  05.11.84  US  668043  ©  Applicant:  THE  DOW  CHEMICAL  COMPANY 
2030  Dow  Center  Abbott  Road  P.O.  Box  1967 
Midland,  MI48640IUS) 

©  Date  of  publication  of  application: 
04.06.86  Bulletin  86/23  @  inventor:  Beaver,  Richard  Neal 

10  Forest  Lane 
©  Designated  Contracting  States:  Angleton  Texas  7751  5(US) 

BE  DE  FR  GB  IT  NL 
©  Representative:  Weickmann,  He'mrich,  Dipl.-Ing.  et  al, 

Patentanwatte  Dipl.-Ing.  H.Weickmann  Dipl.-Phys.Dr. 
K.Rncke  Dipl.-Ing.  F.A.Weickmann  Dipl.-Chem.  B.  Huber 
Dr.-lng.  H.  Uska  Dipl.-Phys.Dr.  J.  Prechtel  Mohistrasse  22 
D-8000Munchen80(DE) 

©  Membrane  unit  for  electrolytic  cell. 
(57)  A  membrane  unit  for  use  in  an  electrolytic  cell  compris- 
ing  a  combination  of  a  membrane  material  (11)  and  a 
reinforcing  material  (12)  around  only  the  gasket-bearing 
surface  of  the  membrane  material.  Damage  to  the  gasket 
bearing  surface  of  the  membrane  structure  is  minimized 
when  the  membrane  unit  is  employed  in,  for  example, 
electrolytic  cells  of  the  filter  press-type. 

Croydon  Priming  Company  Lid 

 A   membrane  unit  for  use  in  an  electrolytic  cell  compris- 
ing  a  combination  of  a  membrane  material  (11)  and  a 
reinforcing  material  (12)  around  only  the  gasket-bearing 
surface  of  the  membrane  material.  Damage  to  the  gasket 
bearing  surface  of  the  membrane  structure  is  minimized 
when  the  membrane  unit  is  employed  in,  for  example, 
electrolytic  cells  of  the  filter  press-type. 



T h i s   i n v e n t i o n   r e l a t e s   to   m e m b r a n e s   f o r   u s e  

i n   e l e c t r o l y t i c   c e l l s   and ,   more   p a r t i c u l a r l y ,   to   a  

m e m b r a n e   u n i t   w h i c h   w i l l   r e s i s t   t e a r i n g   upon   a p p l i -  

c a t i o n   o f   a  c o m p r e s s i v e   f o r c e   to   a  g a s k e t   b e a r i n g  

s u r f a c e   o f   t h e   m e m b r a n e .  

T h e r e   a r e   many  w e l l - k n o w n   m e m b r a n e s   f o r   u s e  

i n   e l e c t r o l y t i c   c e l l s .   Fo r   e x a m p l e ,   t y p i c a l   m e m b r a n e s  

i n c l u d e   t h e   p e r f l u o r i n a t e d   c a r b o x y l i c   or  s u l f o n i c  

c a t i o n   e x c h a n g e   m e m b r a n e s   s u c h   as  t h e   N a f i o n @   m e m b r a n e s  

m a n u f a c t u r e d   by  E.  I.  d u P o n t   de  N e m o u r s   and  Company  o r  

t h e   F l e m i o n @   m e m b r a n e s   m a n u f a c t u r e d   by  A s a h i   G l a s s  

C o m p a n y ,   L t d .   T h e s e   m e m b r a n e s   a r e   t y p i c a l l y   a v a i l a b l e  

i n   s h e e t   form  and  e m p l o y e d   i n   f i l t e r   p r e s s - t y p e   or   f l a t  

p l a t e - t y p e   e l e c t r o l y t i c   c e l l s   h a v i n g   m o n o p o l a r   o r  

b i p o l a r   e l e c t r o d e s .   E x a m p l e s   of   b i p o l a r ,   f i l t e r  

p r e s s - t y p e   c e l l s   a r e   d e s c r i b e d   in   U .S .   P a t e n t   N o s .  

4 , 1 1 1 , 7 7 9   and  4 , 1 0 8 , 7 4 2 .   T h e s e   c e l l s   a r e   u s e d ,   f o r  

e x a m p l e ,   to   c a r r y   o u t   e l e c t r o l y s i s   of   an  a q u e o u s   a l k a l i  

m e t a l   h a l i d e   to   p r o d u c e   a  h a l o g e n ,   f o r   e x a m p l e   c h l o r i n e ,  

and  an  a l k a l i   m e t a l   h y d r o x i d e   s u c h   as  s o d i u m   h y d r o x i d e .  

G e n e r a l l y ,   t h e   b i p o l a r ,   f i l t e r   p r e s s - t y p e   e l e c t r o l y t i c  

c e l l   i s   c o m p o s e d   of   s e v e r a l   b i p o l a r   u n i t   c e l l s   a r r a n g e d  



i n  s e r i e s .   One  b i p o l a r   u n i t   c e l l   has   an  a n o d e   a n d  

c a t h o d e   c o m p a r t m e n t   s e p a r a t e d   by  a  p a r t i t i o n   w a l l .  

T y p i c a l l y ,   t h e   a n o d e   and  c a t h o d e   a r e   a t t a c h e d   t o  

o p p o s i t e   s i d e s   o f   t h e   p a r t i t i o n   w a l l .   The  m e m b r a n e   i s  

u s u a l l y   i n t e r p o s e d   b e t w e e n   two  a d j a c e n t   u n i t   c e l l s   t o  

s e p a r a t e   t h e   a n o d e   c o m p a r t m e n t   f rom  t h e   c a t h o d e   c o m -  

p a r t m e n t .   A  p l u r a l i t y   of   a n o d e   and  c a t h o d e   f r a m e s   a r e  

i n s t a l l e d   i n   a  p a r a l l e l   f a s h i o n   and  a  l o n g i t u d i n a l  

c o m p r e s s i v e   c l a m p i n g   means   i s  a p p l i e d   to   t h e   a n o d e   a n d -  

c a t h o d e   f r a m e s   w i t h   t h e   m e m b r a n e   i n t e r p o s e d   b e t w e e n   t h e  

f r a m e s   t o   f o r m   t h e   e l e c t r o l y t i c   c e l l   i n   t o t o .  

I t   i s   common  p r a c t i c e   to   i n t e r p o s e   a  g a s k e t  

b e t w e e n   t h e   m e m b r a n e   and  t h e   a n o d e   or   c a t h o d e   f r a m e   t o  

p r o v i d e   t h e   e l e c t r o l y t i c   c e l l   w i t h   f l u i d - t i g h t ,   i . e . ,   a  

l i q u i d -   and   g a s - t i g h t   s e a l   to   p r e v e n t   l e a k a g e   o f   e l e c -  

t r o l y t e   b e t w e e n   a n o d e   and  c a t h o d e   c o m p a r t m e n t s   or   t o  

t h e   a t m o s p h e r e .   I t   i s   i m p o r t a n t   to   h a v e   a  c o m p l e t e  

l i q u i d -   and   g a s - t i g h t   s e a l   in   e l e c t r o l y t i c   c e l l s  

b e c a u s e   t h e s e   c e l l s   t y p i c a l l y   o p e r a t e   u n d e r   c o r r o s i v e  

e n v i r o n m e n t s .   G e n e r a l l y ,   one  s i d e   of   t h e   g a s k e t   i s   i n  

c o n t a c t  w i t h   t h e   l a t e r a l   f a c e   o f   an  e l e c t r o d e   f r a m e   a n d  

t h e   o t h e r   s i d e   o f   t h e   g a s k e t   i s   in   c o n t a c t   w i t h   o n e  
s i d e   o f   t h e   m e m b r a n e ' s   p e r i p h e r a l   s u r f a c e .  

T y p i c a l   g a s k e t   m a t e r i a l s   i n c l u d e   r e s i l i e n t  

m a t e r i a l   s u c h   as  r u b b e r   or   an  e l a s t o m e r .   C o m m e r c i a l  

b i p o l a r   m e m b r a n e   e l e c t r o l y z e r s   g e n e r a l l y   u s e   e t h y l e n e -  

p r o p y l e n e   (EPM)  o r   e t h y l e n e - p r o p y l e n e - d i e n e   (EPDM)  a s  

g a s k e t   m a t e r i a l   b e t w e e n   t h e   m e m b r a n e   and  e l e c t r o d e  

f r a m e s .   T h e s e   m a t e r i a l s   t e n d   to   d e f o r m   and  e x p a n d  

o u t w a r d l y   as  p r e s s u r e   i s   a p p l i e d   to   t h e   f r a m e s   v i a   t h e  

f r a m e   m e m b e r s .   As  t h e   g a s k e t s   d e f o r m   o u t w a r d l y ,   c e r -  
t a i n  m e m b r a n e s   w h i c h   a r e   i n   c o n t a c t   w i t h   t h e   g a s k e t s  



t e n d   to   s t r e t c h   when  t h e y   a r e   p u l l e d   u n d e r   t h e   p r e s s u r e  
o f   t h e   o u t w a r d l y   d e f o r m i n g   g a s k e t s .   T h i s   s t r e t c h i n g   o f  

t h e   m e m b r a n e   b e n e a t h   t h e   g a s k e t s   e m p l o y e d   on  a d j a c e n t  

e l e c t r o d e   f r a m e s   can   c a u s e   t h e   m e m b r a n e s   to   b r e a k   o r  

t e a r   when  a t t e m p t i n g   to   c o m p r e s s   t h e   f r a m e s   i n t o   a  

f l u i d - t i g h t   c e l l .   In  a d d i t i o n ,   r e s i l i e n t   g a s k e t s  

r e q u i r e   a  h i g h   c o m p r e s s i v e   f o r c e - t o   e f f e c t   a  s e a l   w h i c h  

i n c r e a s e s   t h e   r i s k   of   b r e a k i n g   or   t e a r i n g   t h e   m e m b r a n e .  

Any  t e a r s   or   b r e a k s   i n   t h e   m e m b r a n e s   m a y  
r e d u c e   c u r r e n t   e f f i c i e n c y   d u r i n g   o p e r a t i o n ,   g r e a t l y  

i n c r e a s i n g   e l e c t r i c a l   c u r r e n t   u s a g e   w h i l e   r e d u c i n g   t h e  

e l e c t r o l y t i c   o p e r a t i n g   e f f i c i e n c y   of   t h e   c e l l .   T o o  

g r e a t   a  d r o p   in   c u r r e n t   e f f i c i e n c y   a n d / o r   e l e c t r o l y t i c  

o p e r a t i n g   e f f i c i e n c y   can   r e q u i r e   c o s t l y   s h u t d o w n   o f   t h e  

e n t i r e   c e l l   w h i l e   t h e   d a m a g e d   m e m b r a n e   or   m e m b r a n e s   a r e  

r e p l a c e d .  

The  p r e s e n t   i n v e n t i o n   i s   an  i o n   e x c h a n g e  

m e m b r a n e   u n i t   c o m p r i s i n g   a t   l e a s t   one  l a y e r   o f   a  f i r s t  

m a t e r i a l   a d a p t e d   f o r   u se   as  an  i o n   e x c h a n g e   m e m b r a n e  

and   a t   l e a s t   one  l a y e r   of   a  s e c o n d   m a t e r i a l   a d a p t e d   t o  

r e i n f o r c e   t h e   m e m b r a n e ,   s a i d   r e i n f o r c i n g   l a y e r   b e i n g  

s e c u r e d   to   a t   l e a s t   one  s i d e   of   t h e   m e m b r a n e   a r o u n d   a  

g a s k e t - b e a r i n g   p e r i p h e r a l   s u r f a c e   of   t h e   m e m b r a n e .  

The  p r e s e n t   i n v e n t i o n   a l s o   r e s i d e s   in   a  

m e t h o d   of   s e a l i n g   an  e l e c t r o l y t i c   c e l l   c o m p r i s i n g   t h e  

s t e p s   o f  

(a)   i n t e r p o s i n g   a t   l e a s t   one  g a s k e t   b e t w e e n   a t  

l e a s t   one  e l e c t r o d e   f r a m e   and  an  i o n   e x c h a n g e   m e m b r a n e  

in   an  e l e c t r o l y t i c   c e l l ,   s a i d   m e m b r a n e   c o m p r i s i n g   a t  



l e a s t   one   l a y e r   o f   a  m a t e r i a l   a d a p t e d   f o r   u s e   as  an  i o n  

e x c h a n g e   m e m b r a n e   and   a t   l e a s t   one  l a y e r   o f   a  m a t e r i a l  

a d a p t e d   to   r e i n f o r c e   t h e   m e m b r a n e ,   s a i d   r e i n f o r c i n g  

l a y e r   b e i n g   s e c u r e d   t o   a t   l e a s t   one  s i d e   o f   t h e   m e m -  

b r a n e   a r o u n d   t h e   g a s k e t - b e a r i n g   p e r i p h e r a l   s u r f a c e   o f  

t h e   m e m b r a n e ;   a n d  

(b)   a p p l y i n g   a  c o m p r e s s i v e   f o r c e   to   t h e   c e l l .  

A l t h o u g h   a l t e r n a t i v e   e m b o d i m e n t s  o f   t h e  

p r e s e n t   i n v e n t i o n   a r e   shown  i n   t h e   f o l l o w i n g   F i g u r e s ,  

t h e   same  r e f e r e n c e   n u m b e r s   a r e   u s e d   in   t h e   d r a w i n g s   t o  

d e s c r i b e   i d e n t i c a l   e l e m e n t s .  

F i g u r e   1  i s   a  p e r s p e c t i v e   v i e w   of   t h e   m e m -  

b r a n e   u n i t   o f   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   s h o w i n g   a  m e m b r a n e  

s h e e t   h a v i n g   a  r e i n f o r c e m e n t   m a t e r i a l   a l o n g   t h e  

p e r i p h e r y   o f   t h e   s h e e t .  

F i g u r e   2  i s   a  p e r s p e c t i v e   v i e w   of   a n o t h e r  

e m b o d i m e n t   o f   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   s h o w i n g   a  m e m b r a n e  

h a v i n g   a  p l u r a l i t y   o f   o p e n i n g s   and  a  r e i n f o r c i n g   m a t e -  

r i a l   a l o n g   t h e   p e r i p h e r y   o f   t h e   s h e e t .  

F i g u r e   3  i s   a  c r o s s - s e c t i o n a l   v i e w   t a k e n  

a l o n g   l i n e   3-3  of   F i g u r e   1 .  

F i g u r e   4  i s   a  c r o s s - s e c t i o n a l   v i e w   of   a n  

a l t e r n a t e   e m b o d i m e n t   o f   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   s h o w i n g  

a  m e m b r a n e   h a v i n g   a  r e i n f o r c e m e n t   m a t e r i a l   on  o n e  

p l a n a r   p e r i p h e r a l   s u r f a c e   o f   t h e   m e m b r a n e   s h e e t .  

F i g u r e   5  i s   a  c r o s s - s e c t i o n a l   v i e w   t a k e n  

a l o n g   l i n e   5-5  of   F i g u r e   2 .  



F i g u r e   6  i s   a  s e c t i o n a l   v i e w   s h o w i n g   a  p o r -  

t i o n   of   an  e l e c t r o l y t i c   c e l l   s e r i e s   a s s e m b l y   i n c l u d i n g  

t h e   m e m b r a n e   u n i t   of   F i g u r e   1 .  

W i t h   r e f e r e n c e   to   F i g u r e   1,  a  r e c t a n g u l a r  

s h e e t   11  made  o f   a  m e m b r a n e   m a t e r i a l   i s   shown  w i t h   a  

l a y e r   of   a  r e i n f o r c i n g   m a t e r i a l   12  a t t a c h e d ,   b o n d e d   o r  

o t h e r w i s e   a d h e r e d   to   a  p e r i p h e r a l   p o r t i o n   of   t h e   mem-  

b r a n e   on  o p p o s i t e   p l a n a r   s u r f a c e s   t h e r e o f .   F i g u r e   3 

more   c l e a r l y   i l l u s t r a t e s   t h e   r e i n f o r c i n g   m a t e r i a l   12  a s  

a  s t r i p   s e c u r e d   t o   b o t h   s i d e s   o f   t h e   m e m b r a n e   11  a n d  

o n l y   a l o n g   a  g a s k e t - b e a r i n g   s u r f a c e   of   t h e   m e m b r a n e .  

F i g u r e   4  shows  t h e   r e i n f o r c i n g   m a t e r i a l   12  a p p l i e d   t o  

o n l y   one  p l a n a r   s u r f a c e   of   t h e   m e m b r a n e   and  o n l y   a l o n g  

t h e   p e r i p h e r a l ,   g a s k e t - b e a r i n g   s u r f a c e   of   t h e   m e m b r a n e .  

" G a s k e t - b e a r i n g   s u r f a c e "   i s   d e f i n e d   as  t h a t   p o r t i o n   o f  

t h e   p e r i p h e r y   o f   t h e   m e m b r a n e   s h e e t   w h i c h   i s   s u b j e c t   t o  

c o m p r e s s i o n   f o r c e s   i n   o r d e r   to   e f f e c t   a  s e a l   a t   t h e  

p e r i p h e r y   of   an  e l e c t r o d e   f r a m e   of   an  e l e c t r o l y z e r .   I n  

F i g u r e   1,  t h e   r e i n f o r c i n g   m a t e r i a l   12  has   a  p i c t u r e - f r a m e  

s h a p e .   I t   i s   to   be  u n d e r s t o o d ,   h o w e v e r ,   t h a t   t h e  

m e m b r a n e   u n i t   o r   s t r u c t u r e   o f   t h i s   i n v e n t i o n   i s   n o t  

l i m i t e d   to   a  r e c t a n g u l a r   s h e e t   b u t   can   be  c i r c u l a r   o r  

o f   some  o t h e r   d e s i r e d   s h a p e .  

The  m e m b r a n e   11  i s   made  o f   a  m a t e r i a l   h a v i n g  

i o n   e x c h a n g e   p r o p e r t i e s .   Such   m e m b r a n e   i s   s u b s t a n t i a l l y  

i m p e r v i o u s   to   t h e   h y d r o d y n a m i c   f l o w   of   t h e   e l e c t r o l y t e  

and  t h e   p a s s a g e   o f   gas   p r o d u c t s   p r o d u c e d   d u r i n g   e l e c -  

t r o l y s i s .   S u i t a b l e   a r e   c a t i o n   e x c h a n g e   m e m b r a n e s   s u c h  

as  t h o s e   c o m p o s e d   of   f l u o r o c a r b o n   p o l y m e r s   h a v i n g   a  

p l u r a l i t y   of   p e n d a n t   s u l f o n i c   a c i d   g r o u p s   or  c a r b o x y l i c  

a c i d   g r o u p s   or  m i x t u r e s   of  s u l f o n i c   and  c a r b o x y l i c   a c i d  

g r o u p s .   The  t e r m s   " s u l f o n i c   a c i d   g r o u p s "   and  " c a r -  

b o x y l i c   a c i d   g r o u p s "   a r e   m e a n t   to   i n c l u d e   s a l t s   o f  



s u l f o n i c   a c i d   or   s a l t s   o f   c a r b o x y l i c   a c i d   w h i c h   a r e  

s u i t a b l y   c o n v e r t e d   to   or   f rom  t h e   a c i d   g r o u p   by  p r o -  

c e s s e s   s u c h   as  h y d r o l y s i s .   An  e x a m p l e   o f   a  c a r b o x y l i c  

a c i d   t y p e   c a t i o n   e x c h a n g e   m e m b r a n e   i s   c o m m e r c i a l l y  

a v a i l a b l e   f rom  A s a h i   G l a s s   Company  u n d e r   t h e   t r a d e m a r k  

F l e m i o n @ .   A n o t h e r   e x a m p l e   o f   a  s u i t a b l e   m e m b r a n e  

h a v i n g   c a t i o n   e x c h a n g e   p r o p e r t i e s   i s   a  p e r f l u o r o -  

s u l f o n i c   a c i d   m e m b r a n e   s o l d   c o m m e r c i a l l y   by  E.  I .  

d u P o n t   de  N e m o u r s  a n d   Company   u h d e r   t h e   t r a d e m a r k  

N a f i o n @ .  

The  r e i n f o r c i n g   m a t e r i a l   12  c a n   be  made  o f  

any   m a t e r i a l   s u i t a b l e   f o r   s t r e n g t h e n i n g   t h e   g a s k e t  

b e a r i n g   s u r f a c e   a r e a   o f   t h e   m e m b r a n e   11.   The  r e i n -  

f o r c i n g   m a t e r i a l   12  c a n   be  o f   t h e   same  or   d i f f e r e n t  

m a t e r i a l   as  t h e   m e m b r a n e .   P r e f e r a b l y   t h e   r e i n f o r c i n g  

m a t e r i a l   12  s h o u l d   h a v e   a  h e a v i e r   s c r i m   t h a n   t h a t   o f  

t h e   m e m b r a n e   m a t e r i a l .   B o t h   t h e   m e m b r a n e   and   t h e  

r e i n f o r c i n g   m a t e r i a l   s h o u l d   be  made  o f   a  c o r r o s i o n -  

r e s i s t a n t ,   n o n - c o n t a m i n a t i n g   m a t e r i a l   w h i c h   i s   s t a b l e  

u p o n   c o n t a c t   w i t h   e l e c t r o l y t e   m e d i a   p r e s e n t   i n   a n  

e l e c t r o l y t i c   c e l l .   S u i t a b l e   m a t e r i a l s   w h i c h   can   b e  

e m p l o y e d   i n   a c c o r d a n c e   w i t h   t h i s   i n v e n t i o n   i n c l u d e ,   b u t  

a r e   n o t   l i m i t e d   t o ,   t h e   f o l l o w i n g :   f l u o r i n e - c o n t a i n i n g  

p o l y m e r s   s u c h   as  p o l y t e t r a f l u o r o e t h y l e n e   ( P T F E ) ,   f l u o -  

r i n a t e d   e t h y l e n e   p r o p y l e n e   c o p o l y m e r   (FEP)   and  p e r -  

f l u o r o a l k o x y   r e s i n   ( P F A ) ;   p o l y s u l f i d e   p o l y m e r s ,   p o l y -  

v i n y l   c h l o r i d e ,   f l u o r o e l a s t o m e r s   s u c h   as  V i t o n ® ,   a  

t r a d e m a r k   o f   E.  I.   d u P o n t   de  Nemours   and   C o m p a n y ,   a n d  

c h l o r o s u l f o n a t e d   p o l y e t h y l e n e s   such   as  H y p a l o n @ ,   a  

t r a d e m a r k   o f   E.  I.  d u P o n t   de  Nemours   and   C o m p a n y .  

The  r e i n f o r c i n g   m a t e r i a l   12  c a n   be  a t t a c h e d  

or   o t h e r w i s e   s e c u r e d   to   t h e   membrane   11  by  any  w e l l  

known  m e t h o d   in   t h e   a r t ,   f o r   e x a m p l e ,   b o n d i n g   w i t h   a n  



a d h e s i v e ,   h e a t   s e a l i n g ,   or   u l t r a s o n i c   s e a l i n g .   I t   i s  

p r e f e r r e d   to   h e a t   s e a l   t h e   r e i n f o r c i n g   m a t e r i a l   to   t h e  

m e m b r a n e .  

In  F i g u r e s   2  and  5,  t h e   m e m b r a n e   11  c o n t a i n s  

p e r f o r a t i o n s   o r   o p e n i n g s   13  a l o n g   i t s   p e r i p h e r y   o r  

g a s k e t - b e a r i n g   s u r f a c e .   The  r e i n f o r c i n g   m a t e r i a l   12  i s  

s e c u r e d   to   t h e   g a s k e t   b e a r i n g   s u r f a c e   and  c o v e r s   t h e  

o p e n i n g s   13  on  b o t h   s i d e s   o f   t h e   m e m b r a n e   11.  T h e  

m e m b r a n e   h a v i n g   s u c h   o p e n i n g s   13  a l l o w s   t h e   r e i n f o r c i n g  

m a t e r i a l   12  on  one  s i d e   o f   t h e   m e m b r a n e   to  f o rm  a  b o n d  

t h r o u g h   t h e   m e m b r a n e   to   t h e   r e i n f o r c i n g   m a t e r i a l   12  o n  

t h e   o p p o s i t e   s i d e   t h r o u g h   t h e   o p e n i n g s   13.  T h i s   i s  

p a r t i c u l a r l y   u s e f u l   when  b o n d i n g   a  r e i n f o r c i n g   m a t e r i a l  

w h i c h   i s   d i f f i c u l t   to   a t t a c h   to   t h e   m e m b r a n e   m a t e r i a l .  

G e n e r a l l y ,   when  t h e   r e i n f o r c i n g   m a t e r i a l   and  t h e   mem-  

b r a n e   m a t e r i a l   a r e   made  o f   d i s s i m i l a r   m a t e r i a l s ,   o p e n -  

i n g   13  s h o u l d   be  p r o v i d e d   i n   t h e   p e r i p h e r a l   s u r f a c e   o f  

t h e   m e m b r a n e   to   p r o v i d e   a d d i t i o n a l   s e c u r e m e n t   o f   t h e  

r e i n f o r c i n g   m a t e r i a l   to   t h e   m e m b r a n e .  

R e f e r r i n g   to   F i g u r e   6,  an  e l e c t r o l y s i s   c e l l  

a s s e m b l y   i s   s h o w n   w h e r e i n   a  m e m b r a n e   u n i t   g e n e r a l l y  

d e s i g n a t e d   by  r e f e r e n c e   n u m b e r   10,   c o m p r i s i n g   a  mem-  

b r a n e   11  and  a  r e i n f o r c i n g   m a t e r i a l   12  a t t a c h e d   to  b o t h  

s i d e s   o f   t h e   m e m b r a n e   11,  i s   i n t e r p o s e d   b e t w e e n   t w o  

e l e c t r o d e   f r a m e   u n i t s   14.  A  g a s k e t   18  may  be  i n t e r -  

p o s e d   b e t w e e n   t h e   m e m b r a n e   u n i t   10  and  an  e l e c t r o d e  

f r a m e  1 4 .   I t   i s   a l s o   w i t h i n   t h e   s c o p e   of   t h e   i n v e n t i o n  

to   i n t e r p o s e   a  g a s k e t   18  on  b o t h   s i d e s   of   t h e   m e m b r a n e  

u n i t   10  and  two  a d j a c e n t   e l e c t r o d e   f r a m e s   14.  A n y  

g a s k e t   u s e d   in   an  e l e c t r o l y t i c   c e l l   of   t h e   f i l t e r   p r e s s  

t y p e   may  be  u s e d .   The  g a s k e t   s h o u l d   be  made  of   a  

c o r r o s i o n   r e s i s t a n t   m a t e r i a l ,   s h o u l d   h a v e   a  h i g h   v o l u m e  



r e s i s t i v i t y   and  g o o d   s e a l a b i l i t y   a f t e r   i t   h a s   b e e n  

c o m p r e s s e d .   S u i t a b l e   m a t e r i a l s   f o r   t h e   g a s k e t   14  m a y  
be ,   f o r   e x a m p l e ,   EPDM,  a  c h l o r i n a t e d   p o l y e t h y l e n e  

( C P E ) ,   a  p o l y t e t r a f l u o r o e t h y l e n e   s u c h   as  T e f l o n @ ,  
m a n u f a c t u r e d   by  E.  I.   d u P o n t   de  N e m o u r s   and  C o m p a n y ,  
and   r e i n f o r c e d   a s b e s t o s .   An  a n o d e   15  and  a  c a t h o d e   1 6  

a r e   e l e c t r i c a l l y   c o n n e c t e d   w i t h   c o n n e c t o r s   17  t h r o u g h  
t h e   e l e c t r o d e   f r a m e   14.   The  e l e c t r o l y s i s   a s s e m b l y  
a b o v e  i s   t y p i c a l   o f   b i p o l a r   e l e c t r o l y t i c   c e l l s   of   t h e  

f i l t e r   p r e s s   t y p e   s u c h   as  d e s c r i b e d   in   U . S .   P a t e n t   N o s .  

4 , 1 1 1 , 7 7 Q   and  4 , 1 0 8 , 7 4 2 .   Any  c e l l   o f   t h e   f i l t e r   p r e s s  

t y p e   may  be  u s e d   i n   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n .  

In  o r d e r   t o   e f f e c t   s e a l i n g   o f   t h e   p e r i p h e r y  

o f   t h e   e l e c t r o d e   f r a m e   14,  t h e   m e m b r a n e   u n i t   10  and  a  

g a s k e t   18  a r e   i n t e r p o s e d   b e t w e e n   two  a d j a c e n t   e l e c t r o d e  

f r a m e s   14  and  a  c o m p r e s s i v e   f o r c e   i s   a p p l i e d   to   t h e  

c e l l   a s s e m b l y .   The  c o m p r e s s i v e   f o r c e   may  be  a p p l i e d   b y  

any  m e a n s   known  to   t h o s e   s k i l l e d   in   t h e   a r t ,   f o r   e x a m p l e ,  

by  c l a m p i n g   t h e   f r a m e s   t o g e t h e r   or   by  u s i n g   a  h y d r a u l i c  

r a m .   P r e f e r a b l y   a  h y d r a u l i c   ram  i s   u s e d   to   s q u e e z e   t h e  

e l e c t r o d e   f r a m e s ,   g a s k e t s   and  m e m b r a n e s   t o g e t h e r .   T h e  

a c t u a l   c o m p r e s s i v e   f o r c e   a p p l i e d   w i l l   be  d i c t a t e d   b y  

t h e   t y p e   of   m a t e r i a l   u s e d   f o r   t h e   g a s k e t .  

The  i n v e n t i o n   w i l l   be  i l l u s t r a t e d   f u r t h e r   i n  

t h e   e x a m p l e s   w h i c h   f o l l o w .  

E x a m p l e   1 

A  10  cm  by  10  cm  t e s t   s a m p l e   o f   N a f i o n @   9 0 1  

m e m b r a n e ,   o b t a i n e d   f r o m   t h e   d u P o n t   Company   o f   W i l m i n g t o n ,  

D e l a w a r e ,   was  r e i n f o r c e d   by  h e a t   s e a l i n g   s t r i p s   of   PFA 

f l u o r o p l a s t i c   f i l m   a r o u n d   t h e   e d g e s   on  b o t h   s i d e s   o f   t h e  

m e m b r a n e .   Any  h e a t - s e a l i n g   t e c h n i q u e   known  in   t h e   a r t  



may  be  u s e d .   In  t h i s   i n s t a n c e ,   t h e   h e a t   s e a l i n g   w a s  

p e r f o r m e d   by  t h e   EGC  C o r p o r a t i o n   of   H o u s t o n ,   T e x a s ,  

u n d e r   c o n t r a c t   to   The  Dow  C h e m i c a l   Company .   The  f i l m  

t h i c k n e s s   u s e d   on  t h e   c a t h o d e   s i d e   o f   t h e   m e m b r a n e   w a s  

15  m i l s   t h i c k   w h i l e   t h e   f i l m   t h i c k n e s s   u s e d   on  t h e  

a n o d e   s i d e   of   t h e   m e m b r a n e   was  5  m i l s   t h i c k .   T h e  

a c t u a l   d e s i g n   u s e d   i s   t h e   d e s i g n   shown  in   F i g u r e s   1  a n d  

3 .  

A  l a b o r a t o r y   e l e c t r o l y t i c   c e l l   was  u s e d   f o r  

t e s t i n g   t h e   t e s t   s a m p l e s .   The  c e l l   c o n s i s t e d   of   a n  

a n o d e   c o m p a r t m e n t   f r a m e   and  a  c a t h o d e   c o m p a r t m e n t  

f r a m e .   The  a n o d e   c o m p a r t m e n t   f r a m e   was  made  o f  

t i t a n i u m   h a v i n g   t h e   t i t a n i u m   s u r f a c e   l o c a t e d   u n d e r  

t h e   g a s k e t   a r e a   c o a t e d   w i t h   a  r u t h e n i u m   d i o x i d e  

c o a t i n g   t o   a v o i d   p o s s i b l e   c r e v i c e   c o r r o s i o n   p r o b l e m s .  

The  c a t h o d e   c o m p a r t m e n t   f r a m e   of   t h e   c e l l   was  made  o f  

an  a c r y l i c   p o l y m e r .   The  a n o d e   o f   t h e   c e l l   was  made  o f  

t i t a n i u m   w i t h   a  r u t h e n i u m   d i o x i d e   c o a t i n g   and  t h e  

c a t h o d e   was  a  n i c k e l   c a t h o d e .  

The  g a s k e t   u s e d   was  a  6 . 3 5   mm  t h i c k   g a s k e t  

made  of   EPDM  r u b b e r   p u r c h a s e d   f rom  t h e   P r i n c e   R u b b e r   & 

P l a s t i c s   C o . ,   I n c .   of   B u f f a l o ,   New  Y o r k .   The  g a s k e t s  

were   c u t   f r o m   s i n g l e   EPDM  r u b b e r   s h e e t s   to   fo rm  a  

p i c t u r e - f r a m e   s h a p e   w i t h   d i m e n s i o n s   of   9 .5   cm  o u t s i d e -  

- t o - o u t s i d e   and  7 . 6 2   cm  i n s i d e - t o - i n s i d e .   T h u s ,   t h e  

w i d t h   of   t h e   g a s k e t   s u r f a c e   was  9 .5   mm.  The  t o t a l  

g a s k e t   a r e a   was  3 2 . . 6 5 . c m 2 .   The  g a s k e t   was  u s e d   on  b o t h  

s i d e s   of   t h e   m e m b r a n e   and  c o n t a c t   l o a d i n g   was  d i s t r i -  

b u t e d   o v e r   t h e   r e i n f o r c e d   s u r f a c e .  

Ten  9 . 5   mm  d i a m e t e r   b o l t s   were   t o r q u e d   to  12 

f t - l b s   ( 1 6 . 3   J o u l e s )   f o r c e   to  p r e s s   t o g e t h e r   t h e   a n o d e  



and  c a t h o d e   c o m p a r t m e n t s ,   t h e   m e m b r a n e   and  g a s k e t s  

r e s u l t i n g   i n   a  t o t a l   f o r c e   of   8 , 6 2 6   kg  f rom  t h e   b o l t  

l o a d i n g .   The  f o r c e   e x e r t e d   on  t h e   m e m b r a n e   u n d e r   t h e  

g a s k e t s   was  e q u i v a l e n t   to   2 5 , 8 5 6   kPa .   The  f o r c e   u s e d   o n  

t h i s   t e s t   s a m p l e   was  t e n  t i m e s   g r e a t e r   t h a n   t h e   f o r c e  

u s e d   on  t h e   t e s t   s a m p l e   d e s c r i b e d   in   t h e   C o m p a r a t i v e  

E x a m p l e   A,  b e l o w .  

The  c e l l   of   t h i s   e x a m p l e   was   o p e r a t e d   t o  

p r o d u c e   32  w e i g h t   p e r c e n t   c a u s t i c   w h i l e   c o n t r o l l i n g   t h e  

a n o l y t e   s a l t   a t   200  g r a m s   p e r   l i t e r   s o d i u m   c h l o r i d e  

c o n c e n t r a t i o n .   The  c e l l   t e m p e r a t u r e   was  m a i n t a i n e d   a t  

90°C  w i t h   a m p e r e   l o a d i n g   c o n t r o l l e d   a t   0 . 3 1   amp/cm2  o f  

p r o j e c t e d   a n o d e   a r e a   c u r r e n t   d e n s i t y .   The  t e s t   w a s  

c o n d u c t e d   f o r  2 1 0   d a y s   and  d u r i n g   t h i s   p e r i o d   t h e  

c a u s t i c   c u r r e n t   e f f i c i e n c y   a v e r a g e d   95  p e r c e n t   w i t h   a n  

a v e r a g e   c e l l   v o l t a g e   o f   3 . 5 .   The  c e l l   o p e r a t e d   w i t h o u t  

l e a k s   and  p e r f o r m e d   w i t h o u t   c o m p l i c a t i o n s .  

V i s u a l   i n s p e c t i o n   of   t h e   m e m b r a n e   a f t e r  

d i s m a n t l i n g   t h e   c e l l   s h o w e d   t h e   m e m b r a n e   to   be  i n  

e x c e l l e n t   c o n d i t i o n   w i t h   ho  t e a r s   or   b r e a k s   i n   t h e  

g a s k e t   c o n t a c t   and   l o a d i n g   a r e a .   T h u s ,   t h e   r e i n f o r c i n g  

c o n c e p t   o f   t h e   i n v e n t i o n   p r o t e c t e d   t h e   m e m b r a n e   f r o m  

d a m a g e   and  s h o w e d   a  s u c c e s s f u l   i m p r o v e m e n t   o v e r   t h e  

m e m b r a n e   u s e d   i n   t h e   C o m p a r a t i v e   E x a m p l e   A,  b e l o w .  

C o m p a r a t i v e   E x a m p l e   A  . 
A  249  cm  b y  1 2 7   cm  t e s t   s a m p l e   of   N a f i o n @   3 2 4  

m e m b r a n e ,   o b t a i n e d   f rom  t h e   d u P o n t   Company  of   W i l m i n g t o n ,  

D e l a w a r e   was  u s e d   i n   t h i s   t e s t .   The  g a s k e t   s u r f a c e s   o f  

t h e   m e m b r a n e   w e r e   n o t   r e i n f o r c e d .  



The  e l e c t r o l y t i c   c e l l   u s e d   in   t h i s   t e s t   i s  

d e s c r i b e d   in   U .S .   P a t e n t   a p p l i c a t i o n   S e r i a l   No.  4 7 2 , 7 9 2 ,  

f i l e d   March   7,  1983 ,   and  i s   o f   a  t y p e   w e l l   known  in   t h e  

i n d u s t r y   as  a  b i p o l a r   f l a t   p l a t e - t y p e   c e l l   h a v i n g   a  

n o m i n a l   s i z e   of   1 . 2 2   m e t .   by  3 . 0 5   m e t .   The  c e l l   c o n -  

t a i n e d   an  a n o d e   of   t i t a n i u m   w i t h   a  r u t h e n i u m   o x i d e  

c o a t i n g   and  a  c a t h o d e   of   s t e e l .  

The  g a s k e t  u s e d   was  a  4 . 7 6   mm  t h i c k   g a s k e t  

made  o f   EPDM  r u b b e r   p u r c h a s e d   f rom  t h e   P r i n c e   R u b b e r  

and  P l a s t i c s   C o . ,   I n c . ,   of   B u f f a l o ,   New  Y o r k .   S p e c i f i -  

c a t i o n s   f o r   t h e   EPDM  i n c l u d e   "EPDM  f o r   C h l o r - A l k a l i  

S e r v i c e ,   P r i n c e   # 6 9 6 2 . "   The  g a s k e t s   we re   c u t   f r o m  

s i n g l e   EPDM  r u b b e r   s h e e t s   to   f o rm  a  p i c t u r e - f r a m e   s h a p e  

w i t h   d i m e n s i o n s   of   2 . 4 7   m e t e r   o u t s i d e - t o - o u t s i d e   a n d  

2 . 3 7   m e t e r   i n s i d e - t o - i n s i d e   i n   t h e   l o n g   d i r e c t i o n   a n d  

1 . 2 5   m e t e r   o u t s i d e - t o - o u t s i d e   and  1 . 1 5   m e t e r   i n s i d e -  

- t o - i n s i d e   in   t h e   s h o r t   d i r e c t i o n .   T h u s ,   t h e   w i d t h   o f  

t h e   g a s k e t   s u r f a c e   was  5 .1   cm.  The  t o t a l   g a s k e t   a r e a  

was  3 , 6 7 6   cm2.  The  g a s k e t   was  u s e d   on  b o t h   s i d e s   o f   t h e  

m e m b r a n e   and  c o n t a c t   l o a d i n g   was  d i s t r i b u t e d   o v e r   t h e  

r e i n f o r c e d   s u r f a c e .  

A  h y d r a u l i c   c y l i n d e r   in   a  f i l t e r   p r e s s  

a r r a n g e m e n t   was  u s e d   to   p r e s s   t o g e t h e r   t h e   c e l l   u n i t s .  

The  t o t a l   f o r c e   r e s u l t i n g   f rom  t h e   a c t i o n   of   t h e  

h y d r a u l i c   p r e s s   was  7 8 , 1 5 2   kg .   The  f o r c e   e x e r t e d   on  t h e  

m e m b r a n e   was  e q u i v a l e n t   to   2 , 0 8 0   k P a .  

The  c e l l s   we re   o p e r a t e d   to   p r o d u c e   f rom  12  

to   16  w e i g h t   p e r c e n t   c a u s t i c   w h i l e   c o n t r o l l i n g   t h e  

a n o l y t e   s a l t   a t   200  g r a m s   p e r   l i t e r   s o d i u m   c h l o r i d e  

c o n c e n t r a t i o n .   The  c e l l   t e m p e r a t u r e   was  m a i n t a i n e d   a t  

90°C  w i t h   D.C.  c u r r e n t   c o n t r o l l e d   a t   1 0 . 0   k i l o a m p e r e s .  



T h u s ,   t h e   a m p e r e   l o a d i n g   was  0 . 3 1   a m p e r e s   p e r   s q u a r e  

cm  of   p r o j e c t e d   a n o d e   a r e a   c u r r e n t   d e n s i t y .   The  t e s t  

was  c o n d u c t e d   f o r   199  d a y s   and  d u r i n g   t h i s   p e r i o d ,   t h e  

c a u s t i c   c u r r e n t   e f f i c i e n c y   a v e r a g e d   8 2 - 8 4   p e r c e n t   w h i c h  

was  4  p e r c e n t   b e l o w   t h e   e x p e c t e d   c a u s t i c   c u r r e n t   e f f i c i e n c y  

f o r   N a f i o n @   3 2 4 .  

V i s u a l   i n s p e c t i o n   o f   t h e   m e m b r a n e   a f t e r   d i s -  

m a n t l i n g   t h e   c e l l   s h o w e d   t h e   m e m b r a n e   to   h a v e   s e v e r e  

d a m a g e   i n   t h e   a r e a s   b e n e a t h   t h e   g a s k e t s   and  i n   t h e   a r e a  

n e x t   to   t h e   g a s k e t s .   The  g a s k e t   l o a d i n g   f o r c e s   h a d  

s t r e t c h e d   and  c r a c k e d   t h e   m e m b r a n e   so  s e v e r e l y   t o  

r e n d e r   t h e   o v e r a l l   c e l l   p e r f o r m a n c e   u n s a t i s f a c t o r y .  



1.  An  i o n   e x c h a n g e   m e m b r a n e   u n i t   c o m p r i s i n g  

a t   l e a s t   one  l a y e r   o f   a  f i r s t   m a t e r i a l   a d a p t e d   f o r   u s e  

as  an  i o n   e x c h a n g e   m e m b r a n e   and  a t   l e a s t   one  l a y e r   of   a  

s e c o n d   m a t e r i a l   a d a p t e d   to   r e i n f o r c e   t h e   m e m b r a n e ,   s a i d  

r e i n f o r c i n g   l a y e r   b e i n g   s e c u r e d   to   a t   l e a s t   one  s i d e   o f  

t h e   m e m b r a n e   a r o u n d   a  g a s k e t - b e a r i n g   p e r i p h e r a l   s u r f a c e  

of   t h e   m e m b r a n e .  

2.  The  m e m b r a n e   u n i t   o f   C l a i m   1  w h e r e i n   t h e  

c o m p o s i t i o n   o f   t h e   r e i n f o r c i n g   m a t e r i a l   i s   o f   t h e   s a m e  

c o m p o s i t i o n   as  t h e   m e m b r a n e .  

3.  The  m e m b r a n e   u n i t   o f   C l a i m   1  or   2  w h e r e i n  

t h e   m e m b r a n e   m a t e r i a l   h a s   a t   l e a s t   one   o p e n i n g   and  t h e  

r e i n f o r c i n g   m a t e r i a l   i s   h e a t   s e a l e d   to   t h e   m e m b r a n e  

m a t e r i a l   t h r o u g h   t h e   o p e n i n g .  

4.  The  m e m b r a n e   u n i t   of   C l a i m   1,  2  or   3 

w h e r e i n   t h e   r e i n f o r c i n g   m a t e r i a l   h a s   a  t h i c k n e s s   o f  

f rom  0 . 0 7 6   to   0 . 5 1   mm. 

5.  The  m e m b r a n e   u n i t   o f   a n y  o n e   of   t h e  

p r e c e d i n g   c l a i m s   w h e r e i n   t h e   r e i n f o r c i n g   m a t e r i a l   has   a  

h e a v i e r   s c r i m   t h a n   t h a t   of  t h e   m e m b r a n e   m a t e r i a l .  



6.  The  m e m b r a n e   u n i t   o f   a n y  o n e   of   t h e  

p r e c e d i n g   c l a i m s   w h e r e i n   t h e   m e m b r a n e   m a t e r i a l   i s  

c o m p o s e d   o f   f l u o r o c a r b o n   p o l y m e r s   h a v i n g   a  p l u r a l i t y   o f  

p e n d a n t   s u l f o n i c   a c i d   g r o u p s ,   c a r b o x y l i c   a c i d   g r o u p s   o r  

m i x t u r e s   o f   s u l f o n i c   a c i d   g r o u p s   and   c a r b o x y l i c   a c i d  

g r o u p s .  

7.  An  e l e c t r o l y t i c   c e l l   c o m p r i s i n g   t h e  

m e m b r a n e   o f   C l a i m   1  s e p a r a t i n g   a t   l e a s t   two  e l e c t r o d e  

c o m p a r t m e n t s .  

8.  A  m e t h o d   of   s e a l i n g   an  e l e c t r o l y t i c   c e l l  

c o m p r i s i n g   t h e   s t e p s   o f  

( a )   i n t e r p o s i n g   a t   l e a s t   one   g a s k e t   b e t w e e n  

a t   l e a s t   one   e l e c t r o d e   f r a m e   and   an  i o n   e x c h a n g e   m e m -  

b r a n e   i n   an  e l e c t r o l y t i c   c e l l ,   s a i d   m e m b r a n e   c o m p r i s i n g  

a t   l e a s t   one   l a y e r   o f   a  m a t e r i a l   a d a p t e d   f o r   u s e   as  a n  

i o n   e x c h a n g e   m e m b r a n e   and  a t   l e a s t   one   l a y e r   o f   a  

m a t e r i a l   a d a p t e d   t o   r e i n f o r c e   t h e   m e m b r a n e ,   s a i d   r e i n -  

f o r c i n g   l a y e r   b e i n g   s e c u r e d   t o   a t   l e a s t   one  s i d e   o f   t h e  

m e m b r a n e   a r o u n d   t h e   g a s k e t - b e a r i n g   p e r i p h e r a l   s u r f a c e  

of   t h e   m e m b r a n e ;   a n d  

(b)   a p p l y i n g   a  c o m p r e s s i v e   f o r c e   to   t h e  

c e l l .  
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