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@  Apparatus  and  process  for  electrolysis  using  a  cation-permselective  membrane  and  turbulence  inducing  means. 

High  current  efficiency  can  be  obtained  in  an  electro- 
lytic  cell  by  inducing  turbulence  in  the  catholyte  preferably 
by  utilizing  a  gas-directing  cathode  (10)  and  cationperm- 
selective  membrane  (24)  combination.  There  is  disclosed 
a  process  for  electrolysis,  particularly,  the  electrolysis  of 
an  alkali  metal  chloride  such  as  sodium  chloride  to  pro- 
duce  chlorine  and  sodium  hydroxide.  Said  cell  has  a  cath- 
ode  and  an  anode  (23)  divided  into  catholyte  and  anolyte 
compartments  by  a  cation-permselective  membrane.  Tur- 
bulence  inducing  means  such  as  a  gas-directing  cathode 
provides  turbulence  in  said  catholyte  at  the  surface  of  said 
membrane  by  directing  gas  evolving  on  said  cathode  to- 
ward  or  away  from  said  membrane.  Multicell  arrangements 
are  also  disclosed  wherein  said  cells  are  connected  in 
series. 



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

I t   i s   known  to  o b t a i n   i n c r e a s e d   c u r r e n t   e f f i c i e n c y  

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

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

and  a  c a t h o d e   in   a  t h r e e - c o m p a r t m e n t   e l e c t r o l y s i s   c e l l   b y  

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

d i s c l o s e d   in   U .S .   3 , 2 2 0 , 9 4 1   w h e r e i n   c u r r e n t   e f f i c i e n c y   o f  

s u c h   a  c e l l   i s   i m p r o v e d   by  u t i l i z i n g   s o d i u m   c a r b o n a t e   b e t w e e n  

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

in   a  d i a p h r a g m   c e l l   has   a l s o   b e e n   d i s c l o s e d   in   U .S .   3 , 9 3 2 , 2 6 1  

by  means   of   t h e   u se   of   e l e c t r o d e s   c o m p o s e d   of   s u p p o r t e d  

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

I t   i s   a l s o   known  f rom  U .S .   3 , 7 7 3 , 6 3 4   t h a t   i n  

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

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

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

c r i t i c a l   s o d i u m   h y d r o x i d e   c o n c e n t r a t i o n   of   3 1 - 4 3 % .  

V a r i o u s   g a s - d i r e c t i n g   e l e c t r o d e s   a r e   known  f o r   u s e  

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

v o l t a g e   i s   o b t a i n e d   a c c o r d i n g   to   U .S .   3 , 1 6 8 , 4 5 8   w h e r e   p e r -  

f o r a t e d   e l e c t r o d e s   a r e   u t i l i z e d   w h i c h   a l l o w   f o r   t h e   t r a n s f e r  

of   l i q u i d   f rom  one  s i d e   of   t h e   e l e c t r o d e   to   t h e   o t h e r .   H i g h  



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

U.S .   3 , 5 9 8 , 7 1 5 ,   in   an  e l e c t r o l y t i c   c e l l   f o r   t h e   p r o d u c t i o n  

of   s o d i u m   c h l o r a t e   h a v i n g   an  e x p a n d e d   m e t a l   c a t h o d e   in   w h i c h  

t h e   gas  e v o l v e d   t h e r e o n   i s   d i r e c t e d   away  f rom  t h e   i n t e r -  

e l e c t r o d e   g a p .  

T h e r e   i s   d i s c l o s e d   in   German  O f f e n .   2 , 4 1 9 , 2 0 4 ,   a n  

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

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

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

t h e   gas   e v o l v e d   t h e r e o n   t o w a r d   t h e   m i d d l e   of   t h e   e l e c t r o d e  

c h a m b e r   f o r   r e l e a s e .   A  s i m i l a r   d e s i g n   i s   d i s c l o s e d   i n  

B r i t i s h   1 , 4 6 0 , 3 5 7   and  U .S .   3 , 9 3 0 , 1 5 1 .   In  U.S .   3 , 9 3 0 , 9 8 1 ,   a  

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

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

g a s e s   away  f rom  t h e   i n t e r - e l e c t r o d i c   gap  in   o r d e r   to   p r o t e c t  

t h e   d i a p h r a g m   a g a i n s t   e r o s i o n .  

The  e f f e c t   of   gas   e v o l u t i o n   a t   t h e   e l e c t r o d e s   o n  

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

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

d i s c u s s e d   i n   t h e   J o u r n a l   of   A p p l i e d   E l e c t r o c h e m i s t r y ,   V o l .  

6,  ( 1 9 7 6 )   p a g e s   1 7 1 - 1 8 1 .   The  p o l a r i z a t i o n   of   a  p e r m e a b l e  

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

d i s c l o s e d   in   U .S .   2 , 9 4 8 , 6 6 8   w h e r e i n   a l t e r n a t i n g   a n i o n -  

p e r m e a b l e   and  c a t i o n - p e r m e a b l e   m e m b r a n e s   a r e   s e p a r a t e d   b y  

c o r r u g a t e d   p e r f o r a t e d   s p a c e s   so  as  to   c a u s e   s t r o n g   t u r b u l e n c e  

in   t h e   f l ow  of   l i q u i d   t h r o u g h   t h e   c e l l   in   o r d e r   to   o v e r c o m e  

s a i d   p o l a r i z a t i o n .  



In  no  one  of   t h e   a b o v e - d i s c u s s e d   r e f e r e n c e s   i s  

t h e r e   r e c o g n i t i o n   of   t h e   f a c t   t h a t ,   in   a  c e l l   f o r   t h e   e l e c -  

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

t h e r e   i s   a  h y d r o x i d e   i o n   c o n c e n t r a t i o n   g r a d i e n t   on  t h e  

c a t h o l y t e   s i d e   of  t h e   m e m b r a n e .   At  t h e   m e m b r a n e   s u r f a c e  

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

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

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

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

o b t a i n e d .   The  e l e c t r o l y s i s   m e t h o d   and  e l e c t r o l y s i s   c e l l  

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

c o n c e n t r a t i o n   g r a d i e n t   and  t h u s   i n c r e a s i n g   t h e   c u r r e n t  

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

a r t .  

W h i l e   i t   i s   known  f rom  U . S .  3 , 6 l 6 , 4 4 4   t h a t  s o  

c a l l e d   "ga s   b l i n d i n g "   o f   t h e   e l e c t r o d e s   in   an  e l e c t r o l y t i c  

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

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

of   s a i d   c e l l ,   i t   i s   u n e x p e c t e d   t h a t   t h e   i n d u c e d   t u r b u l e n t  

f l o w   b e t w e e n   t h e   c a t h o l y t e   and  t h e   c e l l   m e m b r a n e   of   t h e  

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

c u r r e n t   e f f i c i e n c y .  

I t   i s   t h u s   s e e n   t h a t   t h e   p r i o r   a r t   t e a c h i n g   in  t h e  

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

s o d i u m   h y d r o x i d e   has   f a i l e d   to   r e c o g n i z e   b o t h   (1)  t h e   c a t i o n -  

p e r m s e l e c t i v e   m e m b r a n e   c o n c e n t r a t i o n   p o l a r i z a t i o n   p h e n o m e n a  

( w h e r e i n   h y d r o x y l   i o n s   a r e   p r e s e n t   in   e x c e s s   on  t h e   c a t h o l y t e  



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

in   t h e   b u l k   of   t h e   c a t h o l y t e )   and  (2)  t h e   b e n e f i c i a l   e f f e c t  

on  c e l l   c u r r e n t   e f f i c i e n c y   o b t a i n e d   by  i n d u c i n g   t u r b u l e n c e  

in   t h e   c a t h o l y t e   n e a r   t h e   s u r f a c e   of   t h e   c e l l   m e m b r a n e  

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

away  f rom  or   t o w a r d   t h e   p e r m s e l e c t i v e   m e m b r a n e   of   s a i d   c e l l .  

In  a c c o r d a n c e   w i t h   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   t h e r e   i s  

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

and  a  p r o c e s s   f o r   e l e c t r o l y s i s ,   p a r t i c u l a r l y   t h e   e l e c t r o l y s i s  

of   an  a l k a l i   m e t a l   c h l o r i d e   s u c h   as  b r i n e   to  p r o d u c e   s o d i u m  

h y d r o x i d e ,   c h l o r i n e   and  h y d r o g e n   w h e r e i n   i m p r o v e d   c u r r e n t  

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

- p o l a r i z a t i o n   on  t h e   s u r f a c e   o f   a  c a t i o n - p e r m s e l e c t i v e   m e m b r a n e  

u t i l i z e d   i n   s a i d   e l e c t r o l y t i c   c e l l .   S a i d   p o l a r i z a t i o n   i s  

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

l i q u o r   b e t w e e n   t h e   c a t h o d e   and  s a i d   c a t i o n - p e r m s e l e c t i v e  

m e m b r a n e .   The  p r o c e s s   of   t h e   i n v e n t i o n   p r o v i d e s   a t   a n y  

g i v e n   w e i g h t   c o n c e n t r a t i o n   of   s o d i u m   h y d r o x i d e   in   t h e   c a t h o l y t e ,  

a  means   of   r e d u c i n g   t h e   a m o u n t   o f   a n i o n   ( h y d r o x y l   i o n )  

p a s s i n g   t h r o u g h   t h e   m e m b r a n e   by  r e d u c i n g   t h e   w e i g h t  

c o n c e n t r a t i o n   of   t h e   h y d r o x y l   i o n   on  t h e   s u r f a c e   of   t h e  

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

in   t h e   c a t h o l y t e   i s   d i r e c t l y   p r o p o r t i o n a l   to   t h e   e x t e n t   o f  

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

m e m b r a n e   and  t h u s   t h e   e l e c t r o l y s i s   e f f i c i e n c y   of   t h e   c e l l ,  

t h e   p r o c e s s   of   t h e   i n v e n t i o n   p r o v i d e s   i n c r e a s e d   c u r r e n t  



e f f i c i e n c y   in   t h e   c e l l .   B o t h   s i n g l e   c e l l   and  m u l t i c e l l  

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

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

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

m u l t i c e l l   a r r a n g e m e n t s   a r e   u t i l i z e d ,   s a i d   c e l l s   a r e   p r e -  

f e r a b l y   c o n n e c t e d   in   s e r i e s .  

The  t u r b u l e n c e   w h i c h   i s   i n d u c e d   in   t h e   c a t h o l y t e  

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

u t i l i z i n g   a  g a s - d i r e c t i n g   c a t h o d e   w h e r e i n   t h e   gas  e v o l v e d  

upon   t h e   c a t h o d e   i s   d i r e c t e d   t o w a r d   or  away  f rom  s a i d   m e m b r a n e .  

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

open   mesh  n e t w o r k   of   i n t e r c o n n e c t e d   webs  or   f i l a m e n t s ,   s a i d  

webs  b e i n g   p o s i t i o n e d   a t   an  a n g l e   of   a b o u t   20°  to   a b o u t   7 0 °  

to  t h e   p l a n e   of   s a i d   s h e e t .   O t h e r   means   of   i n d u c i n g   t u r b u l e n c e  

in   t h e   c a t h o l y t e   i n c l u d e   b u t   a r e   n o t   l i m i t e d   to   r e c i r c u l a t i o n  

of   t h e   c a t h o l y t e ,   f o r   i n s t a n c e ,   by  p u m p i n g   and  a g i t a t i o n   o f  

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

The  i n v e n t i o n   w i l l   be  more  f u l l y   d e s c r i b e d   b y  

r e f e r e n c e   to   an  e x a m p l e   of   an  e m b o d i m e n t   t h e r e o f   shown  i n  

t h e   a c c o m p a n y i n g   d i a g r a m m a t i c   d r a w i n g 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   a  p o r t i o n   of   one  e m b o d i m e n t   of   t h e  

e l e c t r o d e   u t i l i z e d   in   t h e   n o v e l   p r o c e s s   of   t h i s   i n v e n t i o n .  

F i g u r e   2  shows  a  c r o s s - s e c t i o n   t a k e n   a l o n g   l i n e   2-2  o f  

F i g u r e   1 .  

F i g u r e   3  i s   a  s c h e m a t i c   d i a g r a m   of   a  t w o -  

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



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

c a t h o d e .  

The  p r o c e s s   of   t h e   p r e s e n t  i n v e n t i o n   i s   p r e f e r a b l y  

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

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

an  e l e c t r o l y s i s   c e l l ,   p a r t i c u l a r l y   a  c h l o r - a l k a l i   c e l l   f o r  

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

to   p r o d u c e   s o d i u m   h y d r o x i d e ,   c h l o r i n e   and  h y d r o g e n .   T h e  

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

o f   o t h e r   m a t e r i a l s ,   o r g a n i c   and  i n o r g a n i c .   In  s u c h   m e m b r a n e  

c e l l s ,   g e n e r a l l y   an  e n c l o s u r e   i s   p r o v i d e d   w h i c h   i s   d i v i d e d  

i n t o   two  c o m p a r t m e n t s   by  s a i d   m e m b r a n e .   In  one  c o m p a r t m e n t  

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

c a t h o d e   h a v i n g   a  p a r t i c u l a r   s t r u c t u r e ,   as  w i l l   be  d e s c r i b e d  

h e r e i n a f t e r .   In  t h e   o t h e r   c o m p a r t m e n t ,   t h e   a n o l y t e   c o m -  

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

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

l y t i c a l l y   a c t i v e   m a t e r i a l   s u c h   as  g r a p h i t e   or  more  d e s i r a b l y  

an  a n o d e   known  in   t h e   p r i o r   a r t   as  a  d i m e n s i o n a l l y   s t a b l e  

a n o d e ,   f o r   i n s t a n c e ,   a  t i t a n i u m   s u b s t r a t e   b e a r i n g   a  c o a t i n g  

o f   a  p r e c i o u s   m e t a l ,   p r e c i o u s   m e t a l   o x i d e   or  o t h e r   e l e c t r o -  

l y t i c a l l y   a c t i v e ,   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 a i d   a n o d e  

can   be  in   t h e   fo rm  of   a  g a s - d i r e c t i n g ,   t u r b u l e n c e - i n d u c i n g  

a n o d e .  

W h i l e   any  s u i t a b l e   m e m b r a n e   can   be  u s e d ,   t h e  

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

1 



c a t i o n - p e r m s e l e c t i v e   membrane   made  of   a  c o p o l y m e r   of   t e t r a -  

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

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

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

s o l d   f o r   use   in   c h l o r - a l k a l i   c e l l s   u n d e r   t h e   t r a d e m a r k  

" N a f i o n " .   The  m e m b r a n e s   o r d i n a r i l y   h a v e   a  t h i c k n e s s - o r i   t h e  

o r d e r   of   0 .1   to   0 .4   m i l l i m e t e r .  

In  t h e   o p e r a t i o n   of   t h e   c h l o r - a l k a l i   c e l l ,   a  

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

g e n e r a t i o n   of   c h l o r i n e   a t   t h e   anode   and  t h e   s e l e c t i v e   t r a n s -  

p o r t   of   h y d r a t e d   s o d i u m   a n i o n s   a c r o s s   s a i d   m e m b r a n e   i n t o   t h e  

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

h y d r o x i d e   i o n s   f o r m e d   a t   t h e   c a t h o d e   by  t h e   e l e c t r o l y s i s   o f  

w a t e r   to   p r o d u c e   s o d i u m   h y d r o x i d e ;   h y d r o g e n   gas   a l s o   b e i n g  

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

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

c e r t a i n   n u m b e r   of  a n i o n s   to   p a s s   in   t h e   o p p o s i t e   d i r e c t i o n .  

The  a m o u n t   of   a n i o n   ( h y d r o x y l   i o n )   p a s s i n g   t h r o u g h   s a i d  

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

of   e l e c t r i c a l   e n e r g y   r e q u i r e d   to   p r o d u c e   a  g i v e n   q u a n t i t y   o f  

c h l o r i n e   and  c a u s t i c .  

The  c o n c e n t r a t i o n   of   h y d r o x i d e   i o n   in   t h e   c a t h o d e  

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

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

s e l e c t i v e   m e m b r a n e ,   r e s u l t s   in   a  c e r t a i n   n u m b e r   of   h y d r o x y l  

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

L o f   o x y g e n   and  o t h e r   l e s s   v a l u a b l e   p r o d u c t s   in   t h e   a n o l y t e ,  

t h e r e b y   r e d u c i n g   t h e   c u r r e n t   e f f i c i e n c y   of   t h e   c e l l .  



The  t e n d e n c y   of   h y d r o x y l   i o n s   to  b a c k - m i g r a t e  

t h r o u g h   t h e   m e m b r a n e   can   be  d i m i n i s h e d   ( and   t h e   c u r r e n t   e f -  

f i c i e n c y   i n c r e a s e d )   by  f e e d i n g   a d d i t i o n a l   w a t e r   to  t h e  

c a t h o l y t e   c o m p a r t m e n t .   A  w e a k e r   c a u s t i c   r e s u l t s   t h e r e b y ,  

f o r   i n s t a n c e ,   one  h a v i n g   as  l i t t l e   as  25  to   50  g r a m s  p e r  

l i t e r   c o n c e n t r a t i o n .   The  p r o d u c t i o n   of   so  weak  a  c a u s t i c   i n  

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

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

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

e v a p o r a t i o n   p r i o r   to   m a r k e t i n g   and  u s e .  

R e f e r r i n g   now  to   F i g u r e   1  o f   t h e   d r a w i n g ,   t h e r e   i s  

i l l u s t r a t e d   o n e  e m b o d i m e n t   of   a  g a s - d i r e c t i n g   c a t h o d e   10  

u t i l i z e d   in   t h e   p r o c e s s   of   t h i s   i n v e n t i o n   w h i c h   c o m p r i s e s   a n  

u n f l a t t e n e d ,   e x p a n d e d - m e t a l .   Where  an  e l e c t r o d e   i s   u s e d   a s  

a  c a t h o d e   10  i t   i s   g e n e r a l l y   made  of   n i c k e l   c o a t e d   s t e e l   o r  

n i c k e l   ( c o a t i n g   n o t   shown  i n   t h e   d r a w i n g )   w h e r e i n   t h e   n i c k e l  

c o a t i n g   e x i s t s   a t   l e a s t   on  t h e   f a c e   o r   f r o n t   o f   t h e   c a t h o d e   1 0  

w h i c h   i s   d i r e c t e d   t o w a r d   t h e   c a t i o n - p e r m s e l e c t i v e   m e m b r a n e   2 4 .  

The  c o a t e d   f a c e   of   e a c h   c a t h o d e   10  i s   m o u n t e d   o p p o s i t e   a n  

a n o d e   23  in   t h e   e l e c t r o l y s i s   c e l l   as  i l l u s t r a t e d   in   F i g u r e   3 .  

The  a n o d e   23  can   be  e i t h e r   s o l i d   or  f l a t t e n e d   or  u n f l a t t e n e d  

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

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

o x i d e .   The  c a t h o d e   10  shown  i s   p r o v i d e d   w i t h   d i a m o n d - s h a p e d  

o p e n i n g s   11  i n   w h i c h   t h e   t o p   h a l f   s e c t i o n   c o n s i s t i n g   o f  

s i d e s   12  and  13  of   e a c h   d i a m o n d   i s   p u s h e d   f o r w a r d l y   of   t h e  

v e r t i c a l   c e n t e r   p l a n e   of   t h e   c a t h o d e   10  and  t h e   b o t t o m   h a l f  

s e c t i o n   c o n s i s t i n g   o f   s i d e s   14  and  15  o f   e a c h   d i a m o n d - s h a p e d  



o p e n i n g   11  i s   p u s h e d   r e a r w a r d l y   of   t h e   v e r t i c a l   c e n t e r   p l a n e  

of   t h e   c a t h o d e   10.  The  c o r n e r s   of   e a c h   d i a m o n d - s h a p e d  

o p e n i n g   s i t u a t e d   b e t w e e n   s i d e s   12  and  13,  and  t h e   c o r r e s p o n d i n g  

s i d e s   14  and  15  l i e   a p p r o x i m a t e l y   in   t h e   v e r t i c a l   p l a n e   o f  

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

14  and  15,  of   e a c h   d i a m o n d - s h a p e d   o p e n i n g   11  i s   t i l t e d   o r  

p u s h e d   t o w a r d   t h e   b a c k   of   t h e   c a t h o d e   10  ( t h e   s i d e   n o t  

f a c i n g   t h e   c a t i o n - p e r m s e l e c t i v e   m e m b r a n e   24)  w h i l e   t h e   t o p  

h a l f   s e c t i o n ,   c o n s i s t i n g   of   s i d e s   12  and  13,  of   e a c h   d i a m o n d -  

s h a p e d   o p e n i n g   11  i s   t i l t e d   or   p u s h e d   t o w a r d   t h e   f r o n t   o f  

t h e   c a t h o d e   10  so  t h a t   gas   w h i c h   i s   r e l e a s e d   on  b o t h   h a l v e s  

of   t h e   d i a m o n d - s h a p e d   o p e n i n g   11  p a s s   t h r o u g h   s a i d   o p e n i n g  

to  t h e   b a c k   of   t h e   c a t h o d e   10  and  a r e   d e f l e c t e d   r e a r w a r d l y  

by  t h e   t i l t e d   t op   h a l f   of   t h e   c a t h o d e   10  and  i n t o   t h e  

e l e c t r o l y t e   s p a c e   b e t w e e n   t h e   c a t h o d e   10  and  t h e   c e l l   w a l l   2 0  

as  i n d i c a t e d   in   F i g u r e   3 .  

The  s h a d e d   p o r t i o n s   of   t h e   c a t h o d e   10,  w h i c h   i s  

d e p i c t e d   in   s c h e m a t i c   form  in   F i g u r e s   2  and  3  in   a  c r o s s -  

s e c t i o n a l   v i e w ,   a r e   t h e   t o p   ( s i d e s   12  and  13)  and  t h e   b o t t o m  

( s i d e s   14  and  15)  h a l f   s e c t i o n s   of   t h e   e x p a n d e d   m e t a l  

c a t h o d e   10  s u r r o u n d i n g   t h e   o p e n i n g s   11  in   t h e   c a t h o d e   1 0 .  

R e f e r r i n g   a g a i n   to   F i g u r e   3  of   t h e   d r a w i n g ,   t h e r e  

i s   i l l u s t r a t e d   in   s c h e m a t i c   form  a  c r o s s - s e c t i o n a l   v i e w   o f  

one  e m b o d i m e n t   of   an  e l e c t r o l y t i c   c e l l   o f   t h e   i n v e n t i o n   c o m -  

p r i s i n g   a  c e l l   w a l l   20,  a  f l a t t e n e d ,   e x p a n d e d   m e t a l   a n o d e  

23,  a  g a s - d i r e c t i n g   e x p a n d e d   m e t a l   c a t h o d e   10  and  a  c a t i o n -  

L p e r m s e l e c t i v e   m e m b r a n e   24.   C o n d u c t i v e   means   f o r   c o n n e c t i n g  



t h e   anode   and  c a t h o d e   to  s o u r c e s   of   p o s i t i v e   and  n e g a t i v e  

e l e c t r i c a l   p o t e n t i a l s ,   r e s p e c t i v e l y ,   a r e   n o t   s h o w n . '   An 

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

i s   f ed   t h r o u g h   l i n e   22  and  e x i t s   f rom  l i n e   21.  W a t e r   i s   f e d  

in   t h r o u g h   l i n e   25  and  s o d i u m   h y d r o x i d e   s o l u t i o n   i s   o b t a i n e d  

t h r o u g h   l i n e   26.  D u r i n g   e l e c t r o l y s i s ,   c h l o r i n e   gas  i s  

r e m o v e d   t h r o u g h   l i n e   28  and  h y d r o g e n   gas  i s   c o r r e s p o n d i n g l y  

r e m o v e d   t h r o u g h   l i n e   27.  The  e l e c t r o l y s i s   i s   c o n d u c t e d   a t  

h i g h   c a u s t i c   c u r r e n t   e f f i c i e n c y   by  m a i n t a i n i n g   t h e   g a s -  

d i r e c t i n g ,   e x p a n d e d   m e t a l   c a t h o d e   10  i n   r e l a t i o n   to   t h e '  

c a t i o n - p e r m s e l e c t i v e   m e m b r a n e   24  s u c h   t h a t   t h e   h y d r o g e n   g a s  

e v o l v e d   on  t h e   c a t h o d e   10  i s   d i r e c t e d   r e a r w a r d l y   (as   s h o w n )  

or   f o r w a r d l y   t o w a r d   t h e   c a t i o n - p e r m s e l e c t i v e   m e m b r a n e   24  s o  

as  to   i n d u c e   t u r b u l e n t   f l o w   b e t w e e n   s a i d   m e m b r a n e   24  a n d  

s a i d   c a t h o d e   10.  Thus  a  h i g h   c o n c e n t r a t i o n   s o d i u m   h y d r o x i d e  

s o l u t i o n   can   be  o b t a i n e d   t h r o u g h   l i n e   26  w h i l e   a t   t h e   s a m e  

t i m e   m a i n t a i n i n g   h i g h   c a u s t i c   c u r r e n t   e f f i c i e n c y .  

In  g e n e r a l ,   any  c a t i o n - p e r m s e l e c t i v e   m e m b r a n e ,  

w h i c h   i s   e l e c t r o l y t i c a l l y   c o n d u c t i v e   in   t h e   h y d r a t e d   s t a t e ,  
w h i c h   e x i s t s   u n d e r   e l e c t r o l y t i c   c e l l   c o n d i t i o n s   can   b e  

u t i l i z e d   in   t h e   p r o c e s s   of   t h e   i n v e n t i o n .   As  p r e v i o u s l y  

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

t r a d e m a r k   " N a f i o n " .   S a i d   m a t e r i a l   i s   a  c o p o l y m e r   h a v i n g  

s t r u c t u r a l   u n i t s   of   t h e   f o r m u l a :  



T h i s   c o p o l y m e r   g e n e r a l l y   has   an  e q u i v a l e n t   w e i g h t  

of   f rom  a b o u t   900  to  a b o u t   1600 ,   p r e f e r a b l y   f rom  a b o u t   1 1 0 0  

to  a b o u t   1500 .   Such  c o p o l y m e r s   a r e   p r e p a r e d   as  d i s c l o s e d   i n  

U .S .   P a t e n t   No.  3 , 2 8 2 , 8 7 5 ,   i n c o r p o r a t e d   h e r e i n   by  r e f e r e n c e ,  

by  r e a c t i n g   a t   a  t e m p e r a t u r e   b e l o w   a b o u t   1 1 0 ° C .   a  p e r f l u o r o -  

v i n y l   e t h e r   w i t h   t e t r a f l u o r o e t h y l e n e   in   an  a q u e o u s   l i q u i d  

p h a s e ,   p r e f e r a b l y   a t   a  pH  b e l o w   8  in   t h e   p r e s e n c e   of   a  f r e e  

r a d i c a l   i n i t i a t o r   s u c h   as  ammonium  p e r s u l f a t e .   S u b s e q u e n t l y ,  

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

t h e   f r e e   a c i d   or  s a l t   fo rm  u s i n g   c o n v e n t i o n a l   m e a n s .   O t h e r  

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

t h e   h e a t   and  c o r r o s i v e   c o n d i t i o n s   e x h i b i t e d   in   s u c h   c e l l s .  

G e n e r a l l y   t h e s e   m e m b r a n e s   a r e   u t i l i z e d   in   t h e   form  of   a  t h i n  

f i l m   w h i c h   can   be  d e p o s i t e d   on  an  i n e r t   s u p p o r t   s u c h - a s   a  

c l o t h   woven  of   p o l y t e t r a f l u o r o e t h y l e n e ,   or   t h e   l i k e   or  c a n  

have   a  t h i c k n e s s   w h i c h   can   be  v a r i e d   o v e r   a  c o n s i d e r a b l e  

r a n g e ,   g e n e r a l l y   t h i c k n e s s e s   of   f rom  a b o u t   0 .1   to   a b o u t   0 . 4  

m i l l i m e t e r   b e i n g   t y p i c a l .   P r e f e r a b l y ,   t h e  m e m b r a n e   i s   a  

c o m p o s i t e   s t r u c t u r e   c o m p o s e d   of   a  0 . 0 3 8   m i l l i m e t e r   c o a t i n g  

of   s a i d   c o p o l y m e r   h a v i n g   an  e q u i v a l e n t   w e i g h t   of   a b o u t   1 5 0 0  

on  one  s i d e   of   s a i d   woven  p o l y t e t r a f l u o r o e t h y l e n e   c l o t h   a n d  

a  0 .1   m i l l i m e t e r   to   0 . 1 3   m i l l i m e t e r   c o a t i n g   of   s a i d   c o p o l y m e r  

h a v i n g   an  e q u i v a l e n t   w e i g h t   of   a b o u t   1100  on  t h e   o p p o s i t e  

s i d e   of   s a i d   woven   c l o t h .   The  m e m b r a n e   can   be  f a b r i c a t e d   i n  

any  d e s i r e d   s h a p e .   The  c o p o l y m e r   s o l d   u n d e r   t h e   t r a d e m a r k  

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

in   t h e   fo rm  of   t h e   s u l f o n y l   f l u o r i d e .   In  t h i s   n o n - a c i d  



fo rm,   t h e   c o p o l y m e r   i s   s o f t   and  p l i a b l e   and  can   be  h e a t -  

s e a l e d   to   form  s t r o n g   b o n d s .   F o l l o w i n g   s h a p i n g   or   f o r m i n g  

to  t h e   d e s i r e d   c o n f i g u r a t i o n ,   t h e   m a t e r i a l   i s   h y d r o l y z e d .  

The  s u l f o n y l   f l u o r i d e   g r o u p s   a r e   c o n v e r t e d   to   f r e e   s u l f o n i c  

a c i d   or  s o d i u m   s u l f o n a t e   g r o u p s .   H y d r o l y s i s   can   be  e f f e c t e d  

by  b o i l i n g   t h e   m e m b r a n e   in   w a t e r   or  a l t e r n a t i v e l y   in   c a u s t i c  

a l k a l i   s o l u t i o n .  

A f t e r   t h e   h y d r o l y s i s   s t e p   d e s c r i b e d   a b o v e ,   t h e  

c e l l   m e m b r a n e   i s   d e s i r a b l y   s u b j e c t e d   to   a  h e a t   t r e a t m e n t   a t  

100°C .   to   2 7 5 ° C .   f o r   a  p e r i o d   of   s e v e r a l   h o u r s   to   4  m i n u t e s  

so  as  to   p r o v i d e   i m p r o v e d   s e l e c t i v i t y   and  h i g h e r   c u r r e n t  

e f f i c i e n c y ,   i . e . ,   l o w e r   e n e r g y   c o n s u m p t i o n   p e r   u n i t   o f  

p r o d u c t   o b t a i n e d   f rom  t h e   c h l o r - a l k a l i   c e l l .   In  a d d i t i o n ,  

t h e   a q u e o u s   a l k a l i   m e t a l   h y d r o x i d e   s o l u t i o n   i s   o b t a i n e d  

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

t r e a t e d   in   t h i s   m a n n e r .   The  t r e a t m e n t   can   c o n s i s t   o f   p l a c i n g  

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

an  oven   w h e r e   s a i d   m e m b r a n e   i s   s u i t a b l y   p r o t e c t e d   by  p l a c i n g  

s l i g h t l y   l a r g e r   t h i n   s h e e t s   of   p o l y t e t r a f l u o r o e t h y l e n e ,   f o r  

i n s t a n c e ,   on  e i t h e r   s i d e   of   t h e   m e m b r a n e .   S a t i s f a c t o r y  

r e s u l t s   h a v e   b e e n   o b t a i n e d   i n   t h e   t r e a t m e n t   w h e r e   no  p r e s s u r e  

has   b e e n   e x e r t e d   on  t h e   m e m b r a n e   d u r i n g   t h e   h e a t   t r e a t m e n t  

b u t   i t   i s   d e s i r a b l e   to   u s e   a  s m a l l   p r e s s u r e   on  t h e . m e m b r a n e  

d u r i n g   t h e   h e a t   t r e a t m e n t   s t e p .   The  d u r a t i o n   of   t h e   h e a t  

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

t r e a t m e n t   and  can   be  as  s h o r t   a  t i m e   as  4  to   5  m i n u t e s   w h e r e  

a  t e m p e r a t u r e   of   2 7 5 ° C .   i s   u t i l i z e d .   F u r t h e r   d e t a i l s   o f   t h e  

h e a t   t r e a t m e n t   of   t h e   m e m b r a n e s   u s e d   in   t h e   p r a c t i c e   of   t h e  



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

a s s i g n e d   a p p l i c a t i o n s ,   S e r i a l   No.  6 1 9 , 6 0 6 ,   f i l e d   O c t o b e r   6 ,  

1975  and  S e r i a l   No.  7 2 9 , 2 0 1 ,   f i l e d   O c t o b e r   4,  1976  a n d  

i n c o r p o r a t e d   h e r e i n   by  r e f e r e n c e .  

The  a n o d e s   can   be  s o l i d ,   f l a t t e n e d   e x p a n d e d   m e t a l  

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

a n o d e s .   They   can   be  made  of   m a t e r i a l s   h a v i n g   s u r f a c e   c o a t -  

i n g s   of   n o b l e   m e t a l ,   n o b l e   m e t a l   a l l o y s   or  n o b l e   m e t a l  

o x i d e s ,   f o r   i n s t a n c e ,   r u t h e n i u m   o x i d e   and  m i x t u r e s   t h e r e o f  

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

s u c h   as  t i t a n i u m .   P l a t i n u m   i s   an  e s p e c i a l l y   u s e f u l   c o a t i n g  

on  a  t i t a n i u m   a n o d e .   P r e f e r a b l y ,   d i m e n s i o n a l l y   s t a b l e  

a n o d e s   a r e   u t i l i z e d   as  e x e m p l i f i e d   by  a  r u t h e n i u m   o x i d e -  

t i t a n i u m   d i o x i d e   c o a t i n g   on  a  t i t a n i u m   s u b s t r a t e .  

B i p o l a r   e l e c t r o d e s   can   a l s o   be  e m p l o y e d .   T h o s e  

h a v i n g   s k i l l   in   t h e   a r t   w i l l   know  t h e   v a r i a t i o n s   in   s t r u c t u r e  

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

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

s t r u c t u r e   n e e d   n o t   be  d e s c r i b e d   in   d e t a i l .   Of  c o u r s e ,   as  i s  

known  in   t h e   a r t ,   p l u r a l i t i e s   of   i n d i v i d u a l   c e l l s   can   b e  

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

m a n i f o l d s   and  b e i n g   h o u s e d   in   u n i t a r y   s t r u c t u r e s .   S u c h  

c o n s t r u c t i o n s   a r e   a l s o   known  in   t h e   a r t   and  n e e d   n o t   b e  

d i s c u s s e d   h e r e i n .  

The  e x p a n d e d   m e t a l ,   g a s - d i r e c t i n g   c a t h o d e s  

g e n e r a l l y   can   be  made  of   any  e l e c t r i c a l l y   c o n d u c t i v e   m a t e r i a l  

w h i c h   w i l l   r e s i s t   t h e   a t t a c k   of   t h e   c o n t e n t s   of   t h e   c e l l .  J  



Such  m a t e r i a l s   a r e ,   f o r   i n s t a n c e ,   n i c k e l ,   s t e e l   and  i r o n .   1 

T i t a n i u m   or  n o b l e   m e t a l   c o a t i n g s   on  s t e e l   or  o t h e r   c o n d u c t i v e  

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

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

N i c k e l   and  t h e   n o b l e   m e t a l s   can   be  d e p o s i t e d   as  s u r f a c e  

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

e l e c t r o l e s s   c o a t i n g   on  s u i t a b l e   c o n d u c t i v e   s u b s t r a t e s ,   f o r  

i n s t a n c e ,   c o p p e r ,   s i l v e r ,   s t e e l   and  i r o n .  

The  c a t h o d e s   a r e   p r e f e r a b l y   n i c k e l   c o a t e d ,   s t e e l  

c a t h o d e s   w h i c h   can   be  p r e p a r e d   in   a c c o r d a n c e   w i t h   p r o c e d u r e s  

known  to  t h o s e   s k i l l e d   in   t h e   a r t   or   w i t h   p r o c e d u r e s   d i s -  

c l o s e d   in   c o p e n d i n g ,   commonly   a s s i g n e d   a p p l i c a t i o n   S e r i a l  

No.  6 5 8 , 5 3 8 ,   f i l e d   F e b r u a r y   17,  1976  in   t h e   U . S .   P a t e n t  

O f f i c e   and  i n c o r p o r a t e d   h e r e i n   by  r e f e r e n c e .   By  t h e   p r o c e s s  

of   t h i s   a p p l i c a t i o n ,   a  s t e e l   c a t h o d e   can   be  c o a t e d   w i t h   a  

d e n s e ,   n o n - p o r o u s ,   e l e c t r o l e s s   n i c k e l   c o a t i n g   by  i m m e r s i n g  

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

b a t h   c o n t a i n i n g   a  s u i t a b l e   n i c k e l   s a l t ,   w a t e r ,   a  c o m p l e x i n g  

a g e n t   and  a  r e d u c i n g   a g e n t .   C o n s i d e r a b l e   s a v i n g s   in   p o w e r  

in   t h e   e l e c t r o l y s i s   o f   b r i n e   in   a  c h l o r - a l k a l i   c e l l   a r e  

a c h i e v e d   by  t h e   u se   of   s u c h   e l e c t r o d e s .  

The  p r e f e r r e d   n i c k e l   c o a t e d ,   s t e e l   c a t h o d e s   c a n  

a l s o   be  p r e p a r e d   in   a c c o r d a n c e   w i t h   c o p e n d i n g ,   c o m m o n l y  

a s s i g n e d   a p p l i c a t i o n   S e r i a l   No.  6 1 1 , 0 3 0 ,   f i l e d   S e p t e m b e r   8 ,  

1975  in   t h e   U . S .   P a t e n t   O f f i c e   and  i n c o r p o r a t e d   h e r e i n   b y  

r e f e r e n c e .   By  t h e   p r o c e s s   of   t h i s   a p p l i c a t i o n ,   a  s t e e l  

c a t h o d e   can   be  c o a t e d   w i t h   n i c k e l   by  e i t h e r   f l a m e - s p r a y i n g  

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

s u r f a c e .  



The  e x p a n d e d   m e t a l ,   g a s - d i r e c t i n g   c a t h o d e s .  

i n c l u d e   means   f o r   d i r e c t i n g   t h e   gas   e v o l v e d   f rom  t h e   c a t h o d e  

d u r i n g   e l e c t r o l y s i s   t o w a r d   or  away  f rom  t h e   c a t i o n - p e r m -  

s e l e c t i v e   m e m b r a n e   of   t h e   c e l l .   U t i l i z i n g   t h e s e   c a t h o d e s ,  

t h e   e v o l v e d   gas   i s   d e f l e c t e d   f rom  i t s   n a t u r a l   u p w a r d   p a t h  

b e t w e e n   t h e   c a t h o d e   and  t h e   c a t i o n - p e r m s e l e c t i v e   m e m b r a n e  

t h u s   c a u s i n g   t u r b u l e n t   f l o w   of   t h e   c a t h o l y t e   to   o c c u r   in   t h e  

a r e a   b e t w e e n   t h e   c a t h o d e   and  s a i d   m e m b r a n e .   The  e x p a n d e d  

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

w h i c h   i s   c h a r a c t e r i z e d   as  a  c o n t i n u o u s   f a b r i c   mesh  h a v i n g   a n  

open   mesh  n e t w o r k   of   i n t e r c o n n e c t e d   webs  or  f i l a m e n t s   e n c l o s -  

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

o p e n i n g s   can   be  u s e d .   The  webs  a r e ,   in   g e n e r a l ,   f l a t   i n  

c r o s s - s e c t i o n   and  a r e   p o s i t i o n e d   a t   an  a n g l e   of   a b o u t   20°  t o  

a b o u t   70° ,   p r e f e r a b l y   a b o u t   35°  to   a b o u t   55°  to   t h e   p l a n e   o f  

t h e   o r i g i n a l   s h e e t   f rom  w h i c h   t h e y   a r e   f o r m e d .   Such  s h e e t s  

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

u s e   as  e l e c t r o d e s   in   c h l o r - a l k a l i   e l e c t r o l y s i s   c e l l   t e c h -  

n o l o g y   and  a r e   shown  in   F i g u r e s   1,  2  a n d  3   of   t h e   d r a w i n g s  

h e r e i n   and  f u r t h e r   d e s c r i b e d   in   t h e   p r i o r   a r t ,   f o r   i n s t a n c e ,  

in   U .S .   3 , 5 9 8 , 7 1 5   and  U .S .   3 , 9 3 0 , 9 8 1 ,   w h i c h   a r e   h e r e b y   i n -  

c o r p o r a t e d   by  r e f e r e n c e .   The  s i z e   o f   t h e   o p e n i n g s   in   s a i d  

c a t h o d e s   can   be ,   f o r   i n s t a n c e ,   f rom  a b o u t   3 / 1 6   i n c h   x  1 / 2  

i n c h   to   a b o u t   3 /8   i n c h   x  1 - 1 / 4   i n c h   ( h e i g h t   and  w i d t h   of   t h e  

o p e n i n g ,   r e s p e c t i v e l y ) .  

The  e l e c t r o l y s i s   p r o c e s s   of   t h e   i n v e n t i o n   i s  

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



w e l l   as  i n o r g a n i c   m a t e r i a l s .   P r e f e r a b l y   t h e   e l e c t r o l y s i s  1  

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

a t   l e a s t   one  a l k a l i   m e t a l   c h l o r i d e   s u c h   as  s o d i u m   c h l o r i d e .  

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

u s e f u l   in   a q u e o u s   s o l u t i o n .   For   i n s t a n c e ,   s o d i u m   s u l f a t e s ,  

s u l f i t e s   or  p h o s p h a t e s   can   a l s o   be  u t i l i z e d ,   a t   l e a s t   i n  

p a r t .   In  w a t e r   e l e c t r o l y s i s ,   s o d i u m   h y d r o x i d e   and  p o t a s s i u m  

h y d r o x i d e   can   be  u s e d .   Sod ium  c h l o r i d e   i s   t h e   p r e f e r r e d  

a l k a l i   m e t a l   c h l o r i d e   f o r   t h e   p r o d u c t i o n   of   c h l o r i n e   a n d  

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

do  n o t   fo rm  i n s o l u b l e   s a l t s   or  p r e c i p i t a t e s   and  p r o d u c e  

s t a b l e   h y d r o x i d e s .   The  c o n c e n t r a t i o n   of   s o d i u m   c h l o r i d e   i n  

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

c e l l   w i l l   u s u a l l y   be  as  h i g h   as  f e a s i b l e ,   g e n e r a l l y   a t   l e a s t  

a b o u t   200  to   a b o u t   340  g r ams   p e r   l i t e r   of   s o d i u m   c h l o r i d e  

and  a b o u t   200  to   a b o u t   360  g rams   p e r   l i t e r   of   p o t a s s i u m  

c h l o r i d e   w i t h   i n t e r m e d i a t e   f i g u r e s   f o r   m i x t u r e s .   The  a n o l y t e  

can   be  n e u t r a l   or   a c i d i f i e d   to   a  pH  in   t h e   r a n g e   of   a b o u t   1 

to  a b o u t   6,  p r e f e r a b l y   a b o u t   2  to   a b o u t   4,  and  m o s t   p r e -  

f e r a b l y   a b o u t   3  to   a b o u t   4,  a c i d i f i c a t i o n   n o r m a l l y   b e i n g  

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

a c i d .   The  a n o l y t e   i s   d e s i r a b l y   a c i d   to   e f f e c t   n e u t r a l i z a t i o n  

of   any  h y d r o x y l   i o n s   e n t e r i n g   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 l y t e   t h u s   p r e v e n t i n g   t h e   f o r m a t i o n   of   o x y g e n .  

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

m a i n t a i n e d   a t   l e s s   t h a n   1 0 5 ° C . ,   p r e f e r a b l y   b e t w e e n   a b o u t  

20°C.   to  a b o u t   9 5 ° C . ,   and  m o s t   p r e f e r a b l y   a b o u t   65°C.   t o  

' a b o u t   95°C.   The  t e m p e r a t u r e   of   t h e   e l e c t r o l y t e   can   b e  



i n c r e a s e d   by  r e c i r c u l a t i o n   of   p o r t i o n s   t h e r e o f   and  by  t h e  

p r o p e r   r e g u l a t i o n   of   t h e   p r o p o r t i o n   of   f e e d   to  t h e   a n o l y t e .  

A l t e r n a t i v e l y ,   c o o l i n g   of   t h e   e l e c t r o l y t e   can   be  e f f e c t e d   b y  

e x p o s u r e   of   t h e   a n o l y t e   l i q u i d   to   a m b i e n t   c o n d i t i o n s   b e f o r e  

e n t r y   or   r e - e n t r y   of   s u c h   l i q u i d   i n t o   t h e   a n o l y t e   of   t h e  

c e l l .   The  w e i g h t   p e r c e n t   of   s a l t   c o n v e r s i o n   in   t h e  

a n o l y t e   of   t h e   c e l l   i s   d e t e r m i n e d   by  d i v i d i n g   t h e   w e i g h t  

c o n c e n t r a t i o n   of   t h e   a l k a l i   m e t a l   c h l o r i d e   in   t h e   a n o l y t e  

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

c h l o r i d e   in   t h e   s o l u t i o n   w h i c h   i s   c o n t i n u o u s l y   a d d e d   to  t h e  

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

a c r o s s   t h e   m e m b r a n e   and  m u l t i p l y i n g   by  100 .   G e n e r a l l y ,   t h e  

w e i g h t   p e r c e n t   s a l t   c o n v e r s i o n   i s   a b o u t   50%  to  a b o u t   85%, 

p r e f e r a b l y   a b o u t   65%  to  a b o u t   75%.  P r e f e r a b l y ,   an  a l k a l i  

m e t a l   c h l o r i d e   b r i n e   c o n t a i n i n g   a b o u t   300  to  a b o u t   340  g r a m s  

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

t h e   c e l l   and  t h e   d e p l e t e d   b r i n e   r e m o v e d .  

The  c o n c e n t r a t i o n   by  w e i g h t   of   t h e   c a u s t i c   s o l u t i o n  

made  in   t h e   c e l l   i s   f rom  a b o u t   10%  to  a b o u t   40%  and  i s   f r e e  

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

low  as  0 .1   to   10  g rams   p e r   l i t e r   of   c h l o r i d e   and  u s u a l l y  

a b o u t   1  gram  or  l e s s   p e r   l i t e r .   As  i s   known  to  t h o s e   s k i l l e d  

in   t h e   a r t ,   t h e   c a u s t i c   c o n c e n t r a t i o n   can   be  f u r t h e r   i n c r e a s e d  

by  e v a p o r a t i o n   of   w a t e r   and  b e c a u s e   of   t h e   u n u s u a l l y   h i g h  

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

v e r y  l i t t l e   a d d i t i o n a l   e n e r g y   in   t h e   fo rm  of   h e a t   i s   r e -  

q u i r e d   to   r a i s e   t h e   c o n c e n t r a t i o n   to  a  d e s i r a b l e ,   m a r k e t a b l e  

c o n c e n t r a t i o n   o f   a b o u t   50%  by  w e i g h t .  



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

can   v a r y   o v e r   a  wide   r a n g e .   C e l l   v o l t a g e s   a r e   g e n e r a l l y  

a b o u t   2 .9   to  a b o u t   5  v o l t s ,  a n d   c u r r e n t   d e n s i t y   i s   g e n e r a l l y  

a b o u t   0 . 7 5   to   a b o u t   3  a m p e r e s   p e r   s q u a r e   i n c h .   T h e o r e t i c a l l y ,  

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

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

c u r r e n t   e f f i c i e n c y   o c c u r s   as  a  r e s u l t   of   t h e   i n c r e a s e   i n  

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

a m o u n t s   to   a  2.5%  to  7.5%  r e d u c t i o n   in   c u r r e n t   e f f i c i e n c y .  

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

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

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

t h e   c e l l ,   i n c r e a s e d   c u r r e n t   e f f i c i e n c y   r e s u l t s   as  t h e  

h y d r o x i d e   i o n   c o n c e n t r a t i o n   a t   t h e   s u r f a c e   of   t h e   m e m b r a n e  

i s   r e d u c e d   f rom  a b o u t   1  to  a b o u t   3  m o l e s   p e r   l i t e r   l e s s   t h a n  

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

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

w i t h   t h e   c a t h o l y t e .  

The  w a l l s   of   t h e   e l e c t r o l y t i c   c e l l s   u t i l i z e d   i n  

t h e   p r o c e s s   d i s c l o s e d   h e r e i n   can   be  f o r m e d  o f   any  s u i t a b l e  

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

c h l o r i n e ,   h y d r o c h l o r i c   a c i d   and  s o d i u m   h y d r o x i d e   a t   t h e  

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

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

p o l y v i n y l   c h l o r i d e ,   p o l y p r o p y l e n e   c o n t a i n i n g   up  to  40%  of   a n  

i n e r t ,   f i b r o u s   f i l l e r   s u c h   as  a s b e s t o s   or  t a l c ,   c h l o r e n d i c  

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



t h e   l i k e .   P r e f e r a b l y ,   t h e   m a t e r i a l s   of   c o n s t r u c t i o n   h a v e  

s u f f i c i e n t   r i g i d i t y   to   be  s e l f - s u p p o r t i n g .  

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

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

i n g .   Where  n o t   o t h e r w i s e   s p e c i f i e d   t h r o u g h o u t   t h e   s p e c i -  

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

c e n t i g r a d e   and  p a r t s ,   p r o p o r t i o n s   and  p e r c e n t a g e s   a r e   b y  

w e i g h t .  



EXAMPLE  1 

T h i s   e x a m p l e   i l l u s t r a t e s   t h e   use   of   t h e   e l e c t r o -  

l y t i c   c e l l   of   t h e   i n v e n t i o n   in   t h e   e l e c t r o c h e m i c a l   c o n -  

v e r s i o n   of   an  a q u e o u s   s o l u t i o n   of   s o d i u m   c h l o r i d e   to   s o d i u m  

h y d r o x i d e   and  c h l o r i n e .   An  e l e c t r o l y t i c   c e l l   body   w a s  

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

t a i n i n g   20  p e r c e n t   by  w e i g h t   of   a s b e s t o s   b a s e d   upon   t h e  

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

c a l l y   shown  in   F i g u r e   3  and  c o n t a i n e d   a  c a t h o d e   a s s e m b l y   a s  

s c h e m a t i c a l l y   shown  in   F i g u r e   2.  The  c e l l   c o n t a i n e d   a  

f l a t t e n e d   e x p a n d e d   m e t a l   a n o d e   made  of   r u t h e n i u m   o x i d e - c o a t e d  

t i t a n i u m   and  a  c a t h o d e   made  o f   n i c k e l   c o a t e d   s t e e l .   T h e  

e l e c t r o d e s   c o m m u n i c a t e   w i t h   c u r r e n t   s o u r c e s   by  means   o f  

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

i n d u c i n g   form  by  e x p a n d i n g   a  m e t a l   s h e e t   by  s t a m p i n g   o u t  

o p e n i n g s   b e t w e e n   t h e   r e m a i n i n g   webs  or   f i l a m e n t s   of   t h e   m e s h  

w h i c h   m e a s u r e   3 /8   i n c h   h i g h   by  1 - 1 / 4   i n c h e s   w i d e ;   t h e  

r e m a i n i n g   m e t a l   f i l a m e n t s   b e i n g   a b o u t   2  m i l l i m e t e r s   i n  

t h i c k n e s s .   The  e l e c t r o d e s   we re   m o u n t e d   in   t h e   c e l l   o n  

e i t h e r   s i d e   of   a  c a t i o n - p e r m s e l e c t i v e   m e m b r a n e   so  as  t o  

p r o v i d e   an  e l e c t r o d e   s p a d i n g   of   0 . 1   i n c h   w i t h   t h e   c a t h o d e  

i n s t a l l e d   so  as  to  d i r e c t   c a t h o d i c   g a s e s   away  f rom  t h e  

m e m b r a n e .  

The  m e m b r a n e   was  m a n u f a c t u r e d   by  E.  I.   du  P o n t  

de  Nemours   &  Company,   I n c . ,   and  s o l d   u n d e r   t h e   t r a d e m a r k  

" N a f i o n " ,   t y p e   313 .   The  m e m b r a n e   was  j o i n e d   to   a  b a c k i n g   o r  

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

woven  i n t o   a  c l o t h   h a v i n g   an  a r e a   p e r c e n t a g e   o f   o p e n i n g s   i  



r t h e r e i n   of   a b o u t   22%  by  v o l u m e .   The  m e m b r a n e s   w h i c h   w e r e  

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

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

some  of  t h e   m e m b r a n e ' p o r t i o n s   a c t u a l l y   b e i n g   c a u s e d   to  f l o w  

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

t h e   m e m b r a n e   and  c l o t h   become   an  i n t e g r a l   u n i t .   B e f o r e  

b e i n g   s o l d ,   t h e   m e m b r a n e   was  h y d r o l y z e d   by  b o i l i n g   in   w a t e r .  

I t   has   b e e n   f o u n d   t h a t   h e a t i n g   t h e   m e m b r a n e   a t   a b o u t   2 0 0 ° C  

f o r   a b o u t   2  h o u r s   i s   r e q u i r e d   to   a l l o w   t h e   a t t a i n m e n t   of   a  

d e s i r a b l e   b a s e   l e v e l   of   c u r r e n t   e f f i c i e n c y   a f t e r   i n s t a l l a t i o n  

of   t h e   m e m b r a n e   in   t h e   e l e c t r o l y t i c   c e l l .   The  c a t i o n -  

p e r m s e l e c t i v e   m e m b r a n e   u t i l i z e d   was  i n   two  l a y e r s   e a c h  

b o n d e d   t o g e t h e r   and  c o n s i s t i n g   of   a  h y d r o l y z e d   c o p o l y m e r   o f  

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

f l u o r o v i n y l   e t h e r ;   t h e   o u t e r   l a y e r   b e i n g   2  mi l   in   t h i c k n e s s  

and  h a v i n g   an  e q u i v a l e n t   w e i g h t   of   a b o u t   1350  and  t h e   i n n e r  

l a y e r   b e i n g   4  mi l   in   t h i c k n e s s   and  h a v i n g   an  e q u i v a l e n t  

w e i g h t   of   a b o u t   1 1 0 0 .  

R u t h e n i u m   o x i d e   c o a t e d   t i t a n i u m   a n o d e s   were   u s e d  

w h i c h   we re   p r e p a r e d   by  c o a t i n g   a  t i t a n i u m   mesh  h a v i n g   a b o u t  

2  m i l l i m e t e r   t h i c k n e s s   f i l a m e n t s   w i t h   a b o u t   50%  by  v o l u m e  

open   a r e a   w i t h   r u t h e n i u m   o x i d e   to   a  t h i c k n e s s   o f   a b o u t   1 0 - 3  

m i l l i m e t e r s .  

The  c e l l   was  o p e r a t e d   u n d e r   t h e   f o l l o w i n g   c o n -  

d i t i o n s :  



D u r i n g   t h e   o p e r a t i o n   of   t h e   c e l l ,   s a t u r a t e d   b r i n e  

was  f ed   to   t h e   a n o d e   c o m p a r t m e n t   a t   a  r a t e   to   c o n s u m e   60%  b y  

w e i g h t   of   t h e   b r i n e   w i t h   no  r e c y c l i n g   of   t h e   b r i n e   u s e d .  

W a t e r   was  f ed   to   t h e   c a t h o d e   c o m p a r t m e n t   a t   a  r a t e   to  p r o d u c e  

a p p r o x i m a t e l y   5  n o r m a l   s o d i u m   h y d r o x i d e   and  c a u s t i c   c o n c e n -  

t r a t i o n   was  d e t e r m i n e d   a c c u r a t e l y   w i t h i n   ±0 .5%  by  w e i g h t   b y  

r e p e a t e d l y   a c c u m u l a t i n g   known  v o l u m e s   of   c a t h o l y t e   in   t h e  

a m o u n t   of  0 . 2 2   l i t e r   o v e r   a  t i m e   i n t e r v a l   of   a b o u t   2  h o u r s .  

C o n c u r r e n t   w i t h   t h e   c o l l e c t i o n   of   t h e s e   known  v o l u m e s ,   a n  

i n t e g r a t e d   s a m p l e   was  a c c u m u l a t e d   u s i n g   a  m e t e r i n g   pump  a n d  

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

s o d i u m   h y d r o x i d e   s o l u t i o n   w i t h i n   - 0 . 5 % ,   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  w a s   c a l c u l a t e d   u t i l i z i n g   t h e   f o l l o w i n g   e q u a t i o n :  

An  o v e r a l l   a c c u r a c y   o f   ±1 .2%  was  o b t a i n e d   in   t h e  

c a l c u l a t i o n   of   t h e   c u r r e n t   e f f i c i e n c y .  

The  c e l l   was  o p e r a t e d   c o n t i n u o u s l y   f o r   a  p e r i o d   o f  

10  d a y s .  

R e s u l t s   o b t a i n e d   show  a  c u r r e n t   e f f i c i e n c y   a v e r a g e  

of   82%  f o r   t h e   c e l l .  

EXAMPLE  2 

E x a m p l e   1  i s   r e p e a t e d   e x c e p t   t h a t   s a i d   t u r b u l e n c e  

i n d u c i n g   c a t h o d e   i s   p o s i t i o n e d   so  as  to   d i r e c t   c a t h o d i c  

g a s e s   t o w a r d   s a i d   m e m b r a n e .   An  a v e r a g e   v a l u e   f o r   c u r r e n t  

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

, t h e   c e l l   of   E x a m p l e   1 .  



EXAMPLES  3  and  4  (COMPARATIVE  EXAMPLES) 

A  c e l l   f o r m i n g   no  p a r t   of  t h i s   i n v e n t i o n   w a s  

o p e r a t e d   in   a c c o r d a n c e   w i t h   t h e   a b o v e   p r o c e d u r e   w i t h   t h e  

e x c e p t i o n   t h a t   t h e   e x p a n d e d - m e t a l   c a t h o d e   u t i l i z e d   was  a  

f l a t t e n e d ,   e x p a n d e d - m e t a l   c a t h o d e   so  t h a t   t u r b u l e n c e   on  t h e  

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

by  d i r e c t i n g   t h e   e v o l v i n g   c a t h o d i c   g a s e s   t o w a r d   or  away  f r o m  

s a i d   m e m b r a n e .   A  f l a t t e n e d ,   e x p a n d e d - m e t a l   c a t h o d e   h a v i n g  

o p e n i n g s   m e a s u r i n g   3 / 1 6   i n c h   in   h e i g h t   by  1 /2   i n c h   in   w i d t h  

.  w a s   u t i l i z e d   in   a d d i t i o n   to   a  f l a t t e n e d ,   e x p a n d e d   m e t a l  

e l e c t r o d e   h a v i n g   l a r g e r   3 /8   i n c h   h i g h   by  1 - 1 / 4   i n c h   w i d e  

o p e n i n g s .   C u r r e n t   e f f i c i e n c i e s   o b t a i n e d   u t i l i z i n g   s a i d  

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

c a t h o d e s   i n d i c a t e   a  c u r r e n t   e f f i c i e n c y   a v e r a g e   of   7 7 % .  

T h e s e   c o m p a r a t i v e   e x a m p l e s   i n d i c a t e   t h a t   in   t h e   a b s e n c e   o f  

t u r b u l e n c e - i n d u c i n g ,   e x p a n d e d - m e t a l   c a t h o d e s   in   t h e   c e l l ,  

t h e   c u r r e n t   e f f i c i e n c y   of   t h e   c e l l s   i s   d e c r e a s e d .  

EXAMPLES  5  and  6 

E x a m p l e s   1  and  2  a r e   r e p e a t e d   e x c e p t   t h a t   t h e  

anode   u s e d   i s   an  e x p a n d e d   m e t a l   a n o d e   s h a p e d   i n t o   a  t u r b u -  

l e n c e   i n d u c i n g   form  by  e x p a n d i n g   a  m e t a l   s h e e t   of   r u t h e n i u m  

o x i d e - c o a t e d   t i t a n i u m   by  s t a m p i n g   o u t   o p e n i n g s   b e t w e e n   t h e  

r e m a i n i n g   webs  of   f i l a m e n t s   of   t h e   mesh  w h i c h   m e a s u r e  

3 /8   i n c h   h i g h   by  1 - 1 / 4   i n c h e s   w i d e .   The  a n o d e   i s   p o s i t i o n e d  

in   t h e   c e l l   so  as  to  d i r e c t   e v o l v i n g   g a s e s   away  f rom  t h e  

c e l l   m e m b r a n e .   A v e r a g e   v a l u e s   f o r   c u r r e n t   e f f i c i e n c y   i s  

L c o m p a r a b l e   to   t h e   r e s u l t s   o b t a i n e d   in   t h e   c e l l   of   E x a m p l e   1 .  



The  i n v e n t i o n   has   b e e n   d e s c r i b e d   w i t h   w o r k i n g  

e x a m p l e s   and  o t h e r   i l l u s t r a t i v e   e m b o d i m e n t s   b u t   i t   i s   n o t  

i n t e n d e d   t h a t   t h e   i n v e n t i o n   be  l i m i t e d   to  t h e s e   e m b o d i m e n t s  

s i n c e   i t   i s   e v i d e n t   t h a t   one  o f   o r d i n a r y   s k i l l   in   t h e   a r t  

w i l l   be  a b l e   to   u t i l i z e   s u b s t i t u t e s   and  e q u i v a l e n t s   w i t h o u t  

d e p a r t i n g   f rom  t h e   s p i r i t   and  s c o p e   of   t h e   i n v e n t i o n .  



1.  An  e l e c t r o d e   and  c a t i o n - p e r m s e l e c t i v e   m e m b r a n e  

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

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   a  c a t h o d e   and  an  a n o d e   a n d  

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

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

e x p a n d e d   m e t a l   c a t h o d e   h a v i n g   an  open   mesh  n e t w o r k   of   i n t e r -  

c o n n e c t e d   w e b s ,   a  p o r t i o n   of   s a i d   webs  b e i n g   p o s i t i o n e d   a t  

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

i n d u c e   t u r b u l e n c e   in   t h e   c a t h o l y t e   of   s a i d   e l e c t r o l y t i c   c e l l  

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

2.  The  c o m b i n a t i o n   of   c l a i m   1  w h e r e i n   s a i d   e l e c t r o -  

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

m e t a l   c h l o r i d e .  

3.  The  c o m b i n a t i o n   of   c l a i m   2  w h e r e i n   s a i d   g a s -  

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

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

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

4.  The  c o m b i n a t i o n   of   c l a i m   2  w h e r e i n   s a i d   c a t h o d e   i s  

a d a p t e d   to   d i r e c t   t h e   g a s e s   e v o l v e d   on  s a i d   c a t h o d e   L u r i n g  

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

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



5 .   The  c o m b i n a t i o n   of   c l a i m   3  w h e r e i n   a  p l u r a l i t y   o f  

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

u t i l i z e d   in   a  m u l t i c e l l   a r a n g e m e n t   and  w h e r e i n   s a i d   c e l l s  

a r e   c o n n e c t e d   in   s e r i e s .  

6.  A  v e r t i c a l   c a t i o n - p e r m s e l e c t i v e   m e m b r a n e   e l e c t r o -  

l y t i c  c e l l   of   h i g h   c u r r e n t   e f f i c i e n c y   c o m p r i s i n g  

(a)   an  a n o d e   and  a  c a t h o d e ,  

(b)  an  a n o l y t e   and  a  c a t h o l y t e   c o m p a r t m e n t  

s e p a r a t e d   by  an  e l e c t r o l y t i c a l l y   c o n d u c t i v e ,  

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

m e m b r a n e  

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

c a t h o d e   s h e e t   h a v i n g   an  open   mesh  n e t w o r k   o f   i n t e r c o n n e c t e d  

webs  w i t h   a  p o r t i o n   of   s a i d   webs  b e i n g   p o s i t i o n e d   a t   a n  

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

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

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

7 .  
The  c e l l   of   c l a i m   6  w h e r e i n   s a i d   c e l l   i s   a d a p t e d  

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

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

m e t a l   s h e e t   or  an  u n f l a t t e n e d   e x p a n d e d   m e t a l   s h e e t .  

8.  The  c e l l   of   c l a i m   7  w h e r e i n   s a i d   c a t h o d e   i s   a d a p t -  

ed  to   d i r e c t   gas   e v o l v e d   a t   s a i d   c a t h o d e   away  f rom  s a i d  

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

i s   s o d i u m   c h l o r i d e .  



9.  The  c e l l   of  c l a i m   7  w h e r e i n   s a i d   c a t h o d e   i s   a d a p t e d  

to  d i r e c t   gas   e v o l v e d   a t   s a i d   c a t h o d e   t o w a r d   s a i d   c a t i o n  

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

s o d i u m   c h l o r i d e .  

1 0 .  -   The  c e l l   of   c l a i m   8  w h e r e i n   s a i d   c e l l   c o n t a i n s   a  

p l u r a l i t y   of   a n o d e s ,   c a t h o d e s ,   a n o l y t e   and  c a t h o l y t e   c o m -  

p a r t m e n t s   s e p a r a t e d   by  a  p l u r a l i t y   of   c a t i o n - p e r s e l e c t i v e  

m e m b r a n e s   and  s a i d   a n o d e s   and  c a t h o d e s   a r e   c o n n e c t e d   i n  

s e r i e s .  

11.  In  a  p r o c e s s   f o r   e l e c t r o l y s i s   in   a  v e r t i c a l  

e l e c t r o d e   e l e c t r o l y t i c   c e l l   h a v i n g   as  e l e c t r o d e s   an  a n o d e ,   a  

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

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

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

i n d u c i n g   t u r b u l e n c e   by  t u r b u l e n c e   i n d u c i n g   means   in   t h e  

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

m e m b r a n e   r e s u l t i n g   in   an  i n c r e a s e   in   t h e   c u r r e n t   e f f i c i e n c y  

of   s a i d   c e l l .  

12.  The  p r o c e s s   of   c l a i m   11  w h e r e i n   s a i d   anode   i s   a  

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

e l e c t r o l y s i s   of   an  a l k a l i   m e t a l   c h l o r i d e   s o l u t i o n   and  s a i d  

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

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

o p e n   mesh  n e t w o r k   of  i n t e r c o n n e c t e d   webs ,   a  p o r t i o n   of   s a i d  



webs  b e i n g   p o s i t i o n e d   a t   an  a n g l e   to  t h e   p l a n e   of   s a i d   s h e e t  

and  a d a p t e d   to  i n d u c e   t u r b u l e n c e   a t   t h e   s u r f a c e   of   s a i d  

c a t i o n - p e r m s e l e c t i v e   m e m b r a n e   r e s u l t i n g   in   an  i n c r e a s e   i n  

t h e   c u r r e n t   e f f i c i e n c y   of   s a i d   c e l l .  

13.  The  p r o c e s s   of   c l a i m   12  w h e r e i n   s a i d   g a s - d i r e c t i n g  

c a t h o d e   i s   a d a p t e d   to  d i r e c t   gas   e v o l v e d   on  s a i d   c a t h o d e '  

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

a l k a l i   m e t a l   c h l o r i d e   i s   s o d i u m   c h l o r i d e .  

14.   The  p r o c e s s   of   c l a i m  1 2   w h e r e i n   s a i d   gas   d i r e c t -  

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

away  f rom  s a i d   c a t i o n - p e r m s e l e c t i v e   m e m b r a n e   and  w h e r e i n  

s a i d   a l k a l i   m e t a l ,  c h l o r i d e   i s   s o d i u m   c h l o r i d e .  

15.  The  p r o c e s s  o f   c l a i m   14  w h e r e i n   s a i d   c a t i o n - p e r m -  

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

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

e q u i v a l e n t   w e i g h t   of   a b o u t   1100  to  a b o u t   1500  and  w h e r e i n  

s a i d   a l k a l i   m e t a l   i s   s o d i u m   c h l o r i d e .  

16.  The  p r o c e s s   of   c l a i m   15  w h e r e i n   s a i d   e x p a n d e d  

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

p l a s m a   s p r a y e d   n i c k e l   c o a t e d   s t e e l   c a t h o d e ,   a  s t e e l   c a t h o d e ,  

an  e l e c t r o l e s s - n i c k e l   p l a t e d   s t e e l   c a t h o d e   or  a  s o l i d   n i c k e l  

c a t h o d e .  



17.  The  p r o c e s s   of   c l a i m   16  w h e r e i n   s a i d   c a t h o d e   h a s  

o p e n i n g s   t h e r e i n   h a v i n g   a  d i a m o n d   s h a p e   and  s a i d   webs  a r e  

p o s i t i o n e d   a t   an  a n g l e   to  t h e   p l a n e   of   s a i d   s h e e t   of   a b o u t  

20°  to   a b o u t   7 0 ° .  
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