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ÖZET 

Yüksek Lisans Tezi 

 

ÇEŞİTLİ ORGANİK TÜRLERİN SİMEKTİT ARA-YÜZEYİNE SIZMASI  
 

Erdal ŞAHİN 

 
Erzincan Binali Yıldırım Üniversitesi 

Fen Bilimleri Enstitüsü 
Kimya Anabilim Dalı 

 
Danışman: Prof. Dr. Bülent ÇAĞLAR 

 

Bu çalışmada, farklı miktarlardaki dodesiltrimetilamonyum ve heksadesiltrimetilamonyum 

katyonlarının simektitin tabakalar arasına girmesi sağlanarak organo-simektitler hazırlandı. Elde 

edilen organo-simektit kompozitlerinin yapısal, ısısal, morfolojik ve yüzeysel özellikleri X-

ışınları toz kırınımı, seyreltilmiş toplam yansımalı Fourier Dönüşümlü infrared spektroskopisi, 

termik analiz yöntemleri, taramalı elektron mikroskopisi, elektroforetik mobilite ve yüzey alanı 

ölçüm teknikleri kullanılarak incelendi. Sürfaktan katyonlarının simektitin tabakaları arasına 

girmesi, sürfaktan moleküllerinin simektit katmanları içinde farklı düzenlemelerine bağlı olarak 

simektitin temel boşluk mesafelerinde çeşitli artışlara sebep oldu. Simektit kilinin organo- 

katyonlarla modifikasyonu, 3402 ve 1635 cm-1’deki IR bandlarının şiddetlerini dikkate değer 

biçimde azaltırken, 2927, 2850, 1472 ve 722 cm-1’de sürfaktan moleküllerinden kaynaklanan yeni 

karakteristik IR bandlarının görünmesine yol açmıştır. Termik analiz verileri organo-simektitlerin 

ham simektite nispeten daha az adsorbe suya sahip olduğunu ve sürfaktan türlerinin de 130-720 
oC sıcaklık aralığında uzaklaştığını göstermiştir. Organo-simektitlerin spesifik yüzey alanları, 

gözenek hacimleri ve mikro gözenek yüzey alanlarının ham simektite nispeten azaldığı, halbuki 

ortalama gözenek genişliklerinin ise ham simektite nispeten arttığı tespit edilmiştir. Bunlara 

ilaveten, simektit katmanlar arasına yerleşmiş sürfaktan katyonları, ham simektitin morfolojisinde 

ve elektroforetik mobilite değerlerinde önemli değişikliklere sebep olmuştur. 

 

 2019, 60 sayfa 

Anahtar Kelimeler: Araya-sızma, Dodesiltrimetilamonyum, Heksadesiltrimetilamonyum, Kil,  
Organo-simektit, Simektit, Sürfaktan.  
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ABSTRACT 

Master Thesis 

 

INTERCALATION OF VARIOUS ORGANIC SPECIES INTO SMECTITE 
INTERLAYER 

 
ERDAL ŞAHİN 

 
Erzincan Binali Yildirim University 

Institute of Natural and Applied Sciences 
Department of Chemistry 

 
Supervisor: Prof. Dr. Bülent ÇAĞLAR 

 

In the present study, organosmectites were prepared by intercalation of 

dodecyltrimethylammonium and hexadecyltrimethylammonium cations at various ratios into 

interlayer of smectite. Structural, thermal, morphological and textural properties of the 

synthesized organo-smectites were investigated by using powder X-ray diffraction, attenuated 

total reflection Fourier transform infrared, thermal analyses, scanning electron microscopy, 

electrophoretic mobility and surface area measurement techniques. The intercalation of the 

surfactant cations into the interlayer of the smectite lead to varied increases in the basal distances 

depending on the different arrangements of the surfactant molecules. Modification of smectite 

with organo-cations led to appreciable decreases in the intensities of the bands at 3402 and 1635 

cm-1 and the new characteristic vibrational FT-IR bands at 2927, 2850, 1472 and 722 cm-1 

originating from the surfactant molecules were appeared. Thermal analysis data showed that all 

organo-smectites had lower adsorbed water losses than raw and the removal of surfactant species 

occurred in the temperature range of 130-720 oC. The specific surface areas, pore volumes and 

micropore surface areas of organo-smectites decreased while the average pore width of these 

species increased with respect to that of raw smectite. In addition, the surfactant cations located 

in the interlayer spaces caused significant alterations in electrophoretic mobility values and 

morphology of raw smectite. 

2019, 60 pages 

Key Words: Clay, Intercalation, Dodecyltrimethylammonium, Hexadecyltrimethylammonium, 
Organo-smectite, smectite, surfactant.  
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1. GİRİŞ 

Kil mineralleri, güçlü adsorpsiyon kabiliyetleri, büyük yüzey alanı, gözeneklilik, yüksek 

katyon değişim kapasiteleri, iyi hidrasyon özellikleri ve mükemmel genişleyebilme 

özellikleri sebebiyle birçok endüstri alanında adsorban, iyon değiştirici, katkı maddesi, 

reolojik kontrol ajanı ve katalizör olarak yaygın şekilde kullanılmaktadır (Grim ve 

Rowlands, 1942; Harvey ve Murray, 1997; Murray, 2000; Lagaly, 2006; Lagaly vd., 

2006; Hrachova vd., 2007; Karaguzel vd., 2010; Karakaya vd., 2011; Hu vd., 2013). 

Bununla birlikte, yüzey kimyası ve doğal kil minerallerinin yapısal özellikleri, çeşitli 

endüstriyel alanlarda potansiyel uygulamalarını sınırlamaktadır. Bu sebeple, geçtiğimiz 

son on yılda, killerin modifikasyonu ile ilgili çeşitli yöntemler kullanılarak birçok 

araştırma yapılmıştır (Tabak vd., 2007; Caglar vd., 2009; Kahr ve Madsen, 2010; Gil vd., 

2011; Kar vd., 2013; Jeenpadiphat ve Tungasmita, 2013). Bunun sonucunda yeni bir 

materyal sınıfı türetilmiş ve buna da organo-kil denilmiştir. Organo-filizasyon süreci, kil 

minerallerinin tabakalar arası ortamını ve yüzey özelliklerini değiştirmek için yaygın 

olarak kullanılan bir tekniktir (Sun vd., 2013; Liu vd., 2009; Gu vd., 2014; Koyuncu vd., 

2011). Organo-killer, katyonik, anyonik, iyonik olmayan ve amfoterik gibi çeşitli tip ve 

boyutlardaki  yüzey aktif maddelerin killerin tabakaları  arasına yerleştirilmesiyle 

hazırlanır (He vd., 2010; Zu vd., 2010; Zhu vd., 2011; Naveau vd., 2011 ; Zawrah vd., 

2014). Bilhassa katyonik yüzey aktif maddeler kullanılarak organo-kil sentezi daha 

yaygın kullanılmaktadır. Bu organik katyonlar  kilin tabakaları arasına daha önceden 

yerleştirilmiş inorganik katyonlarla yer değiştirilerek  organo-killer oluşturulur. Eğer 

organik katyonlar aşırı miktarda kullanılırsa bu organik katyonların ikincil adsorpsiyonu 

kilin iç veya dış yüzeyine hidrofobik etkileşimlerle gerçekleşir (Sallez vd., 2000; Yariv 

ve Lapides, 2005). Kil parçacıkları genel olarak siloksan tabakası yüzeyindeki anyonik 

yüklerden ve pH bağımlı kenarlarından olmak üzere negatif bir net yüke sahiptir (Torn 

vd., 2003; Delgado vd., 2007). Katyonik yüzey aktif maddelerin kil tabakaları arasına 

yerleşmesi kilin yüzey özelliklerininin hidrofilikten hidrofobik hale dönüşmesini 

sağlarken, aynı zamanda aşırı miktarda organik katyonlar kullanıldığında ham kil 

tabakasının yükünü negatiften pozitife değiştirebilir (Song ve Villemure, 2007; Xue vd., 

2007; Zhoua vd., 2011; Kurecic vd., 2013; Bilgic vd., 2014). Bu teknikle yapısal ve yüzey 

özellikleri geliştirilen organo-killer çevresel uygulamalarda, antibakteriyel boyalarda, 
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reolojik kontrol ajanlarında, biyomalzemelerde, polimer kil nanokompozitlerin 

sentezinde, katalizde, sensör ve biyosensör teknolojisinde membranların 

hazırlanmasında, elektrik malzemelerinin üretilmesinde, dökümcülükte, sondaj 

çamurlarının ve nanokompozit malzemelerein sentezinde seçici adsorban, iyon 

değiştirici, takviye dolgu maddesi ve katalizör olarak kullanılmaktadır (Buck ve Lindner, 

1994; Konta, 1995; Meier vd., 2001; Wang vd., 2004; Bergaya vd., 2006; Fernandez vd., 

2006; He vd., 2006; Patel vd., 2006; Paiva vd., 2008; Wang vd., 2008; Charradi vd., 2009; 

Khenefi vd., 2009; Lewkowitz-Shpuntoff vd., 2009; Massinga vd., 2010; Rodrigues vd., 

2010; Viota vd., 2010; Ganguly vd., 2011; McLauchlin vd., 2011; Nagendrappa, 2011; 

Richardson vd., 2011; Gammoudi vd., 2012; Nezamzadeh-Ejhieh, ve Esmaeilian, 2012; 

Baysal vd., 2013; Park vd., 2013; Zheng vd., 2013; Chen vd., 2014; Silva vd., 2014; 

Zaghouane-Boudiaf vd., 2014; Zunic vd., 2014; Fan vd., 2015). Bu gibi çeşitli endüstriyel 

uygulamalarda büyük öneme sahip olan organo-killer  birçok araştırmacının bu 

materyallerin sentezi, karakterizasyonu ve uygulamaları üzerine çalışma yapmasını teşvik 

etmiştir. 

Bu çalışmada, çeşitli miktarlardaki dodesiltrimetilamonyum ve 

heksadesiltrimetilamonyum katyonlarının simektit kilinin tabakaları arasına sızdırılması 

ve kilin yüzeyine tutunmasıyla oluşan organo-simektitler sentezlenmiştir. Sentezlenen bu 

organo-simektitlerin yapısal, spektroskopik, morfolojik ve yüzey yükü özellikleri, X-ışını 

toz kırınımı (PXRD), seyreltilmiş toplam yansımalı Fourier dönüşümlü kızılötesi (ATR 

FT-IR), termik analiz yöntemleri (TG-DTG ve DTA), taramalı elektron mikroskobu 

(SEM), elektroforetik mobilite ve yüzey alanı ölçüm teknikleri kullanılarak incelenmiştir.
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2. KAYNAK ÖZETLERİ 

Sun vd. (2013), üç farklı uzun zincirli katyonik yüzey aktif maddelerin Ca-montmorillonit 

tabakaları arasına yerleştirilmesi ile elde edilen organo-killeri X-ışını difraksiyonu 

(XRD), termik analiz metotları ve Raman Spektroskopisi kullanarak karakterize 

etmişlerdir. Sürfaktanlarla kilin etkileşimi sonucu kil tabakalarının temel boşluğunun 

açıldığı ve kilin yüzey özelliğinin hidrofilik karakterden hidrofobik karaktere değiştiğini 

belirlemişlerdir. Kil tabakaları arasında farklı yönlenmelere sahip organik katyonların 

termik kararlılıkları ve spektroskopik özelliklerini incelemişlerdir. Konformasyonel 

düzenlenmelerin sıcaklık ve paketlenme miktarından etkilendiğini teşhis etmişlerdir. 

Ayrıca elde ettikleri deneysel bulgularla, sentezlenen organo-killerin sulu ortamdaki 

organik kirliliklerin uzaklaştırılmasında kullanılabileceğini önermişlerdir. 

Zhu vd. (2005), kil tabakaları arasına sızmış setiltrimetilamonyum bromürün (CTMAB) 

moleküler konformasyonu ve mobilitesini  Fourier dönüşümlü kızılötesi spektroskopisi 

(FT-IR) ve yüksek çözünürlüklü nükleer manyetik rezonans (NMR) spektroskopisi 

tekniklerini kullanarak incelemişlerdir. Alkil zincirlerinin konformasyonunun ve 

mobilitesinin, yüzey aktif madde konsantrasyonundan etkilendiğini göstermişlerdir. 

Ayrıca metilen gruplarına ait IR titreşim modlarının paketlenme miktarından 

etkilendiğini ve organo-kilin NMR spektrumunda bu türlere ait kimyasal kaymaların saf 

sürfaktandakine göre yer değiştirdiğini vurgulamışlardır. 

Kooli (2013), farklı konsantrasyonlardaki setiltrimetilamonyum bromür (CTMAB) 

çözeltilerinin bentonit kil minerali tabakaları arasındaki katyonlarla yer değiştirilmesiyle 

hazırlanan organo-killeri C ve N elementel analiz, X-ışını kırınım tekniği ve termik analiz 

metotları kullanarak karakterize etmiştir. CTMAB konsantrasyonuna bağlı olarak iki 

farklı faz oluşturmuş ve bu katyonların yönlenmelerinin su miktarından etkilenmediği 

göstermiştir. Organo-killerin hidrofob doğasına sahip olduğunu ve katyonların sıcaklıkla 

bozunma mekanizmasının TGA analizinde kullanılan atmosfere bağlı olduğunu 

belirtmiştir. Ayrıca farklı yönlenmelere sahip her iki fazında 215 oC’ye kadar kararlı 

olduğunu ve bu sıcaklıktan sonra bozunmaya başladığını ve 420 oC sıcaklığa 

ulaşıldığında karbon türlerinin oluştuğunu teşhis etmiştir. 
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Yapar vd. (2009), mikrodalga kullanarak çeşitli organo-killer hazırlamış ve bu 

kompozitlerin fizikokimyasal özelliklerini X-ışını kırınımı, elektron mikroskopisi, IR 

spektroskopisi ve termik analiz teknikleri kullanarak incelemiştir. Daha önce hidrotermik 

yöntemler kullanarak hazırlanan organo-killerdeki gibi aynı sürfaktan oranı, çözücü ve 

sıcaklık gibi faktörleri kullanmıştır. Mikrodalga yöntemiyle sentezlenen bu organo-

killerde de klasik yöntemdekine benzer yönlenmeler olduğunu tespit etmiştir. Ayrıca 

mikrodolga ile hazırlanan organo-killerin hidrotermik yönteme nispeten daha kısa sürede 

gerçekleştiği ve endüstriyel uygulamalar için de daha faydalı olacağını önermiştir. 

Hu vd. (2013), kil tabakaları arasındaki alkil zincirlerinin yönlenmeleri üzerine sürfaktan 

konsantrasyonunun etkisini araştırmak için hem daha önceden genişletilmiş organo-

bentonit hem de Na-bentonit tabakaları arasına tetradesiltrimetilamonyum bromür 

(TTAB), setiltrimetilamonyum bromür (CTMAB) ve steartrimetilamonyum bromür 

(STAB) katyonlarını dahil etmişlerdir. Bir seri hazırlanan bu organo-bentonitlerin 

yapılarını termik analiz ve X-ışını kırınım teknikleriyle aydınlatmışlardır. Tabakalar 

arasındaki alkil uçlarının yönlenmesinin kullanılan yüzey aktif maddenin cinsine ve 

yüklenen miktarına bağlı olarak değiştiğini tespit etmişlerdir. 

Fatimah ve Huda (2013), doğal olarak oluşmuş bir Endonezya montmorillonit tabakaları 

arasına setiltrimetilamonyum (CTMA) katyonu yerleştirilerek organo-killer 

hazırlamışlardır. Yüzey aktif maddelerin montmorillonit ara tabaka boşluklarına 

yerleşmesi hidrofobik kimyasalların adsorpsiyonunu arttırdığından bu çalışmada da 

toluen adsorpsiyonunu incelemişlerdir. CTMA yüzey aktif madde konsantrasyonu, 

montmorillonit kilinin katyon değişim kapasitesini  ve bu iki değişken oranına bağlı 

olarak bunların fizikokimyasal özelliklerini ve toluen adsorpsiyonu yeteneklerini 

belirlemişlerdir. Saf ve modifiye edilmiş killerin fizikokimyasal özellikleri X-ışını 

kırınımı, yüzey alanı ölçümleri, Fourier dönüşümlü kızılötesi spektroskopisi ve taramalı 

elektron mikroskobu kullanarak araştırmışlardır. Toluenin bu kil yüzeylerine adsorpsiyon 

kinetiğini ve adsorpsiyon izotermlerini çalışarak incelemişlerdir. Adsorpsiyon kinetiğini 

aydınlatmak için yalancı birinci dereceden, yalancı ikinci dereceden ve Elovich kinetik 

modellerini; adsorpsiyon izotermlerini değerlendirmek için de Langmuir, Freundlich ve 

Temkin izotermlerini kullanmışlardır. Elde edilen verilerle de toluenin adsorpsiyonunun 
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yalancı ikinci dereceden kinetik izlediğini ve Langmuir izoterm modeline uyduğunu 

göstermişlerdir. 

 

Massinga vd. (2010), soda ile aktive edilmiş bentonit çözeltisine kuaterner amonyum 

yüzey aktif maddeleri dağıtarak organo-bentonitleri hazırlayıp  bu yapıları çeşitli analiz 

teknikleriyle incelemişlerdir. Termik analiz metoduyla organo-bentonitlerde kilin KDK 

değerinden yaklaşık %10 ile %21 arasında daha fazla miktarda yüzey aktif madde 

olduğunu göstermişlerdir. Alkil zincirinin cinsine bağlı olarak farklı konformasyonların 

olduğunu belirtmişlerdir. Bunlara ilaveten organo-bentonitlerin yüksek viskositeye sahip 

olduklarını ve kilin tabakalarının daha pulsu yapıda olduğunu vurgulamışlardır. 

Gunister vd. (2006), soda aktive edilmiş bentonit süspansiyonlarının akış davranışları ve 

elektrokinetik özellikleri üzerine benzildimetiltetradesil amonyum klorür (BDTDACI) ve 

dodesiltrimetilamonyum bromürün katyonik yüzey aktif türlerinin etkisini 

araştırmışlardır. Çeşitli konsantrasyonlarda yüzey aktif madde  ilave edilmiş bentonit su 

sistemlerinin  viskozite, verim noktası, görünür ve plastik viskozite, histerisis alanı, 

mobilite ve zeta potansiyeli gibi reolojik özelliklerini incelemişlerdir. XRD verilerine 

dayanarak kilin temel boşluğunun genişlediğini göstermişlerdir. 

Zheng vd. (2013), tarafından yapılan çalışmada iki farklı yüzey aktif maddeyi doğrudan 

ham montmorillonitle etkileştirerek organo Arizona SAz-2 Ca-montmorillonit 

kompozitleri hazırlamışlardır. Hazırlanan organo-killerin yapısal özellikleri XRD ve BET 

teknikleriyle aydınlatılmış ve bu organo-killeri ayrıca bisfenol A'nın adsorpsiyonunda 

kullanmışlardır. Optimum adsorpsiyon koşullarını belirlemek için farklı deneysel pH ve 

sıcaklık koşulları altında bisfenol A'nın (BPA) adsorpsiyonu üzerinde toplu deneyler 

yapılmıştır. Araştırmacılar hem organo-killerin hidrofobik yüzeye sahip olması hem de 

fazla yüklenen yüzey aktif madde molekülleri tarafından oluşturulan pozitif yüklü 

yüzeyin  BPA'nın adsorpsiyonundan sorumlu olduğunu önermişlerdir. Organo-killer 

tarafından BPA'nın adsorpsiyonunun, yalancı ikinci dereceden kinetik model ve 

Langmuir izotermi modeline uyduğunu tespit etmişlerdir. Langmuir izoterm modeli 

kullanılarak organo-killerin BPA için maksimum adsorpsiyon kapasitesinin oda 

sıcaklığında 151,52 mgg-1 olduğunu belirlemişlerdir. Diğer adsorplananlarla 

karşılaştırıldığında bu değerin, BPA adsorpsiyon miktarları arasında en yüksek değerde 
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olduğu sonucunu bulmuşlardır. Ayrıca, adsorpsiyon işlemini termodinamik olarak da 

incelediklerinde, kendiliğinden  ve ekzotermik olduğunu tespit etmişlerdir. 

Ozcan ve Gok (2012), doğal sepiyoliti bir iyon değişim mekanizmasıyla 

dodesiltrimetilamonyum  bromür ile modifiye ederek DDTMA-sepiyolit hazırlamışlardır. 

Doğal ve DDTMA-sepiyoliti Brunauer-Emmett-Teller (BET), elementel analiz, XRD, 

FT-IR, termogravimetrik (TG) ve zeta potansiyel analiz teknikleri kullanılarak analiz 

etmişlerdir. Organik türlerin sepiyolit gözeneklerini kapamasından ötürü modifikasyon 

işleminden sonra ham sepiyolitin yüzey alanı 152,14 m2g-1 den 88,64 m2g-1’a azalmıştır. 

FT-IR, termik analiz ve XRD verileri de DDTMA katyonlarının sepiyolit yüzeyine 

yerleştiğini belirtmişlerdir. Daha sonra bu organo-sepiyolit yüzeyine polisiklik aromatik 

hidrokarbonların bir üyesi olan naftalinin adsorpsiyonunu incelemişlerdir. Naftalin 

adsorpsiyonu için DDTMA-sepiyolitin maksimum adsorpsiyon kapasitesi, pH=6 ve 20 

°C'de Langmuir izoterm denkleminden 1,88.10-4 molg-1 veya 24,09 mgg-1 olarak 

belirlemişlerdir. 

Li vd. (2008), simektit ve illit gibi iki farklı bileşenden oluşan rektorit tabakaları arasında 

heksadesiltrimetilamonyum katyonunun konfigürasyonlarını aydınlatmak için  X-ışını 

kırınımı (XRD) ve Fourier dönüşümlü kızılötesi (FT-IR) spektroskopisi tekniklerini 

kullanmışlardır. Elde edilen sonuçlarla, kilin katyon değişim kapasitesinden az miktarda 

yüzey aktif madde araya sızdığında farklı yönlenme, fazla miktarda araya sızdığında 

farklı yönlenmelerde olduğunu belirlemişlerdir. Yine termik analiz ve XRD verileriyle de 

bu farklı konfigürasyonlara sahip organik katyonların farklı sıcaklıklarda uzaklaştığını ve 

farklı temel boşluklara sahip olduğunu göstermişlerdir. 

He vd. (2006), Ca-montmorillonit ve klorheksidin asetat (CA) kullanarak antibakteriyel 

aktiviteye sahip  yeni organo-killer hazırlamışlardır. Elde edilen bu organo-killeri, X-ışını 

krınımı (XRD), termik analiz metotları (HRTG) ve Fourier dönüşümlü kızılötesi 

spektroskopisi (FT-IR) teknikleriyle karakterize etmişlerdir. CA’nın yükleme miktarına 

bağlı olarak moleküler konformasyon farklılıkları olduğu ve antibakteriyel özelliklerinin 

de CA içeriğine bağlı olduğunu belirlemişlerdir. 

 Xi vd. (2007), farklı miktarlarda oktadesiltrimetilamonyum bromür yüklemesiyle 

organo-montmorillonitler hazırlamışlar ve bunların analizi için de kızılötesi emisyon 
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spektroskopisi ve kombine edilmiş termogravimetrik analiz metodunu kullanmışlardır. 

Bu spektrumlarla, farklı sıcaklıklarda alınan organo-killerin termik bozunması ve 

kararlılığı hakkında bilgi verdikleri gibi dehidrasyon basamağı için de daha detaylı 

sonuçlar ortaya koymuşlardır. 

Liu vd. (2008), Wyoming Na-montmorillonitini kullanarak tek, çift ve üçlü alkil zincirleri 

içeren katyonik yüzey aktif maddelerini katyon değişim mekanizmasıyla modifiye ederek 

organo-killer hazırlamışlar ve bu numunelere fenol adsorpsiyonunu incelemişlerdir.  Hem 

fenol tutunmuş hem de fenol tutunmamış organo-killeri   X-ışını kırınımı, TEM ve termal 

analiz teknikleriyle incelemişlerdir. Yüzey ve tabakaları arasındaki mono, di ve tri alkil 

zinciri bulunduran organo-killerin fenol adsorpsiyon yeteneklerinin farklı olduğu ve 

mono>di>tri>Na-montmorillonit şeklinde azaldığını tespit etmişlerdir. Ayrıca, katyon 

değişim miktarına bağlı olarak belirlenen sürfaktan konsantrasyonu ve sürfaktan 

molekülündeki alkil zincirlerinin sayısı arttıkça tutunan fenol yüzdesinin arttığını 

belirlemişlerdir. 

Zhu vd. (2011), farklı alkil zincir uzunluklarına ve konsantrasyonlara sahip  üç değişik 

amfoterik yüzey aktif madde kullanarak modifiye edilmiş amfoterik organo-

montmorillonitler hazırlamışlardır. Bu numuneleri X-ışını kırınımı, termogravimetrik 

analiz ve diferansiyel termogravimetrik analizleriyle incelemişlerdir. Amfoterik 

sürfaktanlar alkil zincir uzunluğu ve yükleme konsantrasyonuna bağlı olarak farklı temel 

boşluklara sahip olduklarını belirlemişlerdir. Az yükleme ile sentezlenen organo-

montmorillonitlerdeki amfoterik sürfaktanların, çok yükleme ile hazırlananlara nispeten 

daha düşük sıcaklıkta bozunduğunu tespit etmişlerdir. Az yükleme miktarlarında yüzey 

aktif maddelerin iyon değişim mekanizmasıyla kilin tabakaları arasına girdiğini, katyon 

değişim kapasitesinden daha fazla yükleme miktarlarında ise fazlalıkların yüzeye adsorbe 

olduğunu belirlemişlerdir. Yüzey aktif madde konsantrasyonu, 2,0 KDK'dan fazla 

olduğunda yüzey aktif maddelerin kendi parçacıkları arası boşluklarına yerleştiğini tespit 

etmişlerdir. 

Liu vd. (2009), X-ışını kırınım desenleri, kızılötesi spektroskopi ve yakın kızılötesi 

spektroskopi (NIR) teknikleriyle ham ve heksadesiltrimetilamonyum bromür modifiye 

edilmiş montmorillonit türlerinin üzerine fenol adsorpsiyonunu incelemişlerdir. XRD ve 

IR teknikleri kullanarak yüzey aktif maddelerin kilin tabakaları arasına sızdığını ve büyük 
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miktarlarda yüzey aktif madde barındıran organo-killerin de daha fazla fenol adsorbe 

ettiği sonucuna varmışlardır.
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3. KURAMSAL TEMELLER 

3.1. Killer 

Kayaçların ve toprak parçacıkların koloidal kesrini meydana getiren mineraller grubuna 

kil denir. İllit, mika, kaolin gibi bazı kil türleri tablo 3.1’de verilmiştir. Kil minerallerinin 

büyük yüzey alanları, gözenekli yapıları, şişme özellikleri, yüksek adsorpsiyon 

kapasitesi, yüzey asitlikleri, ucuz ve kolay bulunabilir olmaları nedeniyle pek çok 

kullanım alanı vardır. Özellikle kaolin, simektit, palygorsikit, bentonit ve sepiyolit 

dünyada endüstriyel olarak ve eczacılık sektöründe kullanılan başlıca kil mineralleridir 

(Bakker ve Pretsch, 2001; Adamis vd., 2005; Dias vd., 2006; Onal, 2007; Azad vd., 2015). 

Döküm sanayinde döküm kumuna bağlayıcı özellik kazandırmaları, petrol arama 

çalışmalarında sondaj çamuru yapımında, gıda endüstrisinde, meyve suları ve sıvı 

yağların ağartılmasında kullanılmaları bunlar arasında sayılabilir. Bunlara ilaveten 

çimentoların çalışılabilme özelliklerini artırırlar, seramik sanayinde seramik hamurunun 

plastisitesini geliştirirler, kağıt endüstrisinde kağıt hamurundaki yağ ve reçine gibi 

maddelerin topaklanmasını engellerler, boyalarda ve mürekkeplerde yayılma yeteneğini 

geliştirirler (Tonle vd., 2005; Salleres vd., 2008). İlaç ve kozmetik endüstrisinde etki ve 

dolgu maddesi olarak, tarımda gübre yapımında ve zirai mücadelede taşıyıcı adsorban 

olarak kullanılırlar. Kil mineralleri ağlı veya tabakalı yapıya sahip, hayli küçük taneli sulu 

alüminasilikattır. Tetrahedral (T) ve oktahedral (O) tabakaların üç boyutta istiflenmesiyle 

oluşurlar. Tetrahedral tabaka; merkez atomu olarak silisyum ve bu silisyuma koordine 

olmuş oksijen atomlarının oluşturduğu tetrahedral birim hücrelerden, oktahedral tabaka 

ise merkezde alüminyum veya farklı yükseltgenme basamaklı diğer atomlar ve bunlara 

koordine olmuş hidroksil grupları yer almaktadır (Şekil 3.1). Bu tabakaların farklı 

düzenlenmeleriyle oluşan kil mineralleri de 1:1 (TO) ve 2:1 (TOT) şeklinde 

sınıflandırılmaktadır (Şekil 3.2 ve Şekil 3.3). Killerin oluşma sırasında tetrahedral 

tabakadaki silisyum atomları daha düşük yükseltgenme basamağına sahip atomlarla, 

benzer şekilde oktahedral tabakadaki alüminyum atomları da daha düşük yükseltgenme 

basamağına sahip atomlarla yer değiştirebilir (Bujdák vd., 2003; Caglar, 2008; Tcheumi 

vd., 2010).  
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Tablo 3.1. Kil minerallerinin sınıflandırılması. 

Grup Tabaka 

Tipi 

Alt Grup Mineral Türleri Tabaka 

Yükü 

Kaolin 1:1 Kaolin Kaolinit 

Hallosit 

Dikit 

Nakrit 

∼0 

Propilit 2:1 Propilit Propilit ∼0 

Talk 2:1 Talk Talk ∼0 

Simektit 2:1 Dioktahedral simekt. Montmorillonit 

Beidelit 

Nantronit 

0,2-0,6 

  Trioktahedral simekt. Saponit 

Hektorit 

Saukonit 

 

Vermikülit 2:1 Dioktahedral vermik. 

 

Trioktahedral vermik. 

Dioktahedral 

vermikülit 

Trioktahedral 

vermikülit 

0,6-0,9 

Mika 2:1 Dioktahedral mikalar Muskovit 

Paragonit 

Seladonit 

∼1,0 

  Trioktahedral mikalar Biotit 

Pilogopit 

Lepidolit 

 

İllit 2:1 İllit İllit 0,6-0,9 

Klorit 2:1:1 Dioktahedral kloritler  Çeşitli 
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Yer değiştirme olayları, gerek silika tabakanın gerekse oktahedral tabakanın yüzey 

özelliklerini değiştirir. Bununla birlikte bu yer değiştirmelerle her iki tabakada oluşan 

negatif yükler bir veya iki değerlikli katyonların kilin tabakaları arasına girmesiyle 

dengelenir. Yük denkliğini sağlayan tabakalar arasındaki bu iyonlar, Na+, K+ ve Ca2+ vb. 

değiştirilebilir katyonlar olarak adlandırılır (Caglar vd., 2009). Bilhassa, 2:1 (TOT) tipi 

kil minerallerinde daha fazla bulunan bu katyonların miktarı, katyon değişim kapasitesi 

(KDK) parametresi ile verilir. Bu değiştirilebilir katyonlar gerek farklı inorganik iyonlar 

gerekse organik katyonlarla rahatlıkla yer değiştirir ve kil minerallerinin modifiye 

edilmesinin ve araya-sızma proseslerinin temelini oluşturur (Sekrane vd., 2011). Yüksek 

kalitede ve istenilen özellikte kil minerallerinin kullanılması ve üretimi için yeni ve 

geliştirilmiş işlemlerin arttırılması yeni uygulama alanlarının gelişimi demektir. Araya-

girme işlemi de istenilen özellikte yeni materyallerin üretimi için gereklidir. Araya-

girebilirlik işlemiyle elde edilen ara-yüzey bileşikleri bahsedilen killerin kullanım 

alanlarına ek olarak seçici adsorban, katalizör, membran, sıvı kristal çalışmalarında, 

killerin farklılandırılmasında ve boyalarda da etkili olarak kullanılmaktadır (Umezawa 

vd., 2000; Mahajan vd., 2002; Mousty, 2004; Caglar vd., 2009; Nezamzadeh-Ejhieh ve 

Badri, 2011). Tabakalı silikatlarda tabakalar arası boşluk araya-sızma işlemlerini 

belirleyen en önemli değişkenlerdendir. Oluşan ara-yüzey bileşiğinin özelliği, tabakalar 

arası boşluğun sorpsiyon yeteneği, yüzey alanı, genişleyebilme kabiliyeti, misafir 

molekülün büyüklüğüne uygunluk, değiştirilebilir iyon ya da moleküllerin bulunması gibi 

faktörlere bağlıdır. Misafir molekülün karakteri, molekül boyutu ve oluşan etkileşimin 

gücü tabakalar arası genişleme miktarını etkiler. Tabakalar arası boşluğun belirlenmesi 

araya-sızma işlemini ve misafir ile ev sahibi moleküller arasındaki etkileşimi anlamak 

için önemlidir (Van Ossand ve Giese, 2003; Caglar vd., 2010). 
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Şekil 3.1. Tetrahedral ve oktahedral birim hücreleri. 

 
Şekil 3.2. TO-tipi silikat yapısı 
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Şekil 3.3. TOT-tipi tabaka silikat yapısı. 

 

3.2.TO Tabakalı Kil Mineralerinde Araya-Sızma Prosesleri 

Bir oktahedral tabaka üzerine bir tetrahedral tabakanın yerleşmesiyle meydana gelen, 

birim tabakanın 1:1 veya TO olarak adlandırıldığı kaolin, tabakalar arasının yüksüz oluşu 

ve tabakalar arasında başka maddelerin olmayışı sebebiyle araya-girebilme reaksiyonları 

için ideal bir yapıya sahiptir. Kaolin minerallerinde, farklı iki tip tabakanın üst üste 

binmesi neticesinde oktahedral tabakadan kaynaklanan jipsin yapısına benzer tabaka 

(hidroksil düzlemi) ve tetrahedral tabakadan kaynaklanan silika yapısında bir diğer tabaka 

(oksijen düzlemi) oluşur. Oktahedral tabakadaki yüzey hidroksil grupları ve tetrahedral 

tabakadaki oksijen atomları arasındaki H-bağları tabakaları bir arada tutar. Bu H-bağları 

tabakalar arasındaki bağ enerjisinin de ana kaynağıdır. Misafir türler olarak adlandırılan 

çeşitli inorganik tuzlar ve organik bileşikler tabakalar arası H-bağları ve van der Waals 

tipi etkileşimleri kırarak yüzey hidroksilleriyle veya hem yüzey hidroksilleri hem de 

silikat oksijenleriyle H-bağı oluştururlar. Silikat tabakalarını zorlayıp açarak tabakalar 
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arası boşluklara giren moleküllerin boyutuna ve oluşan H-bağlarının konumuna bağlı 

olarak temel boşluk 0,72 nm’den 1-1,5 nm aralığına genişler. 

Araya-girme reaksiyonlarına iştirak eden misafir moleküller başlıca iki grupta 

sınıflandırılır: Grup A, hem sıvı hem de derişik sulu çözeltilerinde doğrudan araya-

girdirilen moleküllerdir. Grup B, doğrudan araya giremeyen ve araya girmiş bir ön 

molekülün yerinden çıkartılmasıyla (yer-değiştirme metodu) araya girebilen 

kimyasallardır. Büyük dipol momentli küçük moleküller bir ön muamele olmaksızın 

doğrudan kaolin tabakaları arasına girdirilebilir. Grup A türleri formamid, üre, asetamid, 

hidrazin, dimetil sülfosit (DMSO), N-metil formamid (NMF), dimetilselenoksit, kısa 

zincirli yağ asitleri ve tek değerli katyon (K+, NH4
+, Rb+, Cs+) tuzları gibi maddelerdir. 

Benzidin, amonyum asetat, laktam, akrilamid, nitrobenzen, asetonitril, piridin, benzamid, 

N-metil 2-pirolidon, nikotinamid, piridin-2-metanol gibi bazı moleküller ise doğrudan 

reaksiyon ile araya giremezler. Grup B’de yer alan bu türler ön molekülün (genellikle 

Grup A’da yer alan DMSO ve NMF gibi küçük boyutlu polar madde) çıkartılmasıyla 

araya girdirilebilirler. Şekil 3.4’te nikotinamid molekülünün araya girmesi gösterilmiştir. 

Bunlara ilaveten ara-hal olarak amonyum asetat kullanılarak akrilonitril, 2-pikolin N-

oksit, N,N-dimetil formamid, N,N-dimetil üre molekülleri araya girdirilebilir (Caglar, 

2012; Caglar vd., 2013).   
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Şekil 3.1. Nikotinamid molekülünün kaolin tabakaları arasındaki gösterimi (Caglar, 
2012). 

3.3. TOT Tabakalı Kil Minerallerinde Araya-Sızma Prosesleri 

2:1 veya TOT olarak adlandırılan kil mineralleri tabakaları arasında değiştirilebilir 

katyonlar içermektedir. Bu değiştirilebilir katyonlar tabakalar arasına giren organik 

misafir moleküllerin miktarını belirlemektedir. Araya girebilirlik sulu çözeltilerinde 

dağılabilen kil minerallerine uygun miktarda çözücüde çözünmüş alkali amonyum 

iyonlarının eklenmesiyle gerçekleşir. Alkali amonyum iyonları ile tabakalar arasındaki 

değiştirilebilir katyonlar arasındaki yer-değiştirme genellikle katyon değiştirme 

kapasitesinin %95’inden daha fazladır. Bunun yanında iyonik olmayan büyük dipol 

momentli moleküller de tabakalar arasındaki katyonlara koordine olarak araya 
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girebilirler. Bu yöntemlerle elde edilen ara-yüzey bileşikleri 2:1 tabakalı kil 

minerallerinin teşhisinde de kullanılmaktadır (Lagaly, 1994). Oluşan ara-yüzey 

bileşiklerinin özellikleri kil mineralinin yapısına, misafir molekülün özelliğine, tabakalar 

arasındaki değiştirilebilir katyonların ve suyun miktarına bağlıdır. Uzun zincirli alkil 

amonyum iyonları 2:1 kil mineralleri tabakaları arasına son derece kararlı tek tabakalı, 

çift tabakalı veya farklı konfigürasyonlarda yerleşebilirler (Şekil 3.5 ve 3.6). İyonların 

özelliğine ve miktarlarına bağlı olarak yönelmeleri ve istiflenmeleri farklı olabilir. Bu 

durum X-ışınları kırınımlarından elde edilen temel boşluk ve molekül uzunluğunun 

karşılaştırılmasıyla tahmin edilebilir. 

Alkil amonyum tuzlarıyla elde edilen ara-yüzey bileşikleri hayli hidrofobik yüzeye 

sahiptirler. Bu hidrofobik killer boya ve mum yapımında inceltici, makine yağlarında 

jelleştirici, döküm kumlarında bağlayıcı, katran, asfalt ve ziftlerde, inşaat ve boru 

macunlarında, merhemlerde ve kozmetik ürünlerinde ilave maddesi olarak 

kullanılmaktadır. Bunların yanında membran ve seçici adsorban olarak ta 

kullanılmaktadırlar. Mesela, 16-18 karbonlu alkil amonyum-kil mineralleri antrasen 

molekülünü adsorplarken, 8 karbonlu alkil amonyum-kil mineralleri antraseni 

adsorplamaz. Organik hidrokarbonların adsorpsiyonunda seçici olan araya-sızan yüzey 

aktif maddenin alkil zincirinin uzunluğudur. 
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Şekil 3.2. Tabakalar arasına yerleşen organik katyonların muhtemel konfigürasyonları (a) 
tek tabaka, (b) çift tabaka, (c) yalancı üçlü tabaka ve (d) Paraffin yapı (Zawrah vd., 2014). 

 

 
Şekil 3.3. Benzildesiltrimetilamonyum (BDTA) katyonunun bentonit tabakaları 
arasındaki düzenlenmesi ile benzen ve dimetilftalat adsorpsiyonu (Guegan,  2019).
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4. MATERYAL ve YÖNTEM 

4.1. Materyal 

Organo-killerin hazırlanmasında kullanılan tüm kimyasallar analitik saflıkta olup Sigma-

Aldrich'ten temin edilmiştir.  

4.2. Yöntem 

4.2.1. Ham, Na-S ve organo-simektitlerin hazırlanması 

Organo-simektit numunelerinin hazırlanmasında başlangıç materyali olarak kullanılan 

kil, Türkiye'nin önemli bir maden kaynağı olan Ordu Ünye’den tedarik edilmiştir. Ünye 

bentonit ilk olarak küçük parçacıklar halinde ezildi ve mekanik olarak öğütüldü. Kil dışı 

kirlilik fraksiyonları deiyonize su ile yıkanarak uzaklaştırıldı. Numune geleneksel 

sedimantasyon yöntemi ile saflaştırıldı ve 90 °C'de kurutuldu. Daha sonra, numune 212 

mesh’lik boyutlara elendi ve diğer kullanımlar için bir cam kapta saklandı. 15 g 

kurutulmuş ham simektit (S), oda sıcaklığında üç kez 1000 ml 0,1 M NaCl çözeltisi ile 

muamele edilerek Na-simektite (Na-S) dönüştürüldü, elde edilen Na-simektit iyice 

deiyonize su ile yıkandı ve süzüntüye AgNO3 testi uygulandı. 105 °C'de kurutulmuş katı 

ürün (Na-S), 212 mesh boyutlarına öğütüldü. Na-S'nin katyon değiştirme kapasitesi 

(KDK), metilen mavisi adsorpsiyon teknikleriyle 79 mequiv/100 g kil olarak belirlendi. 

Herbir organo-simektit numunesi için ilk olarak 2 g Na-S 100 ml deiyonize su  içerisinde 

oda sıcaklığında 24 saat boyunca manyetik karıştırıcı ile dağıtıldı. Eş zamanlı olarak, 

gerekli miktarlarda HDTMABr (her bir örnek için 0,5-3,0 KDK konsantrasyon 

aralığında), 200 ml deiyonize su içerisinde çözüldü ve daha sonra 1 saat boyunca 70 °C'de 

karıştırıldı. HDTMABr çözeltileri, Na-S'in süspansiyonlarına damla damla yavaşça ilave 

edildi ve karışım, yaklaşık 15 saat boyunca 80 °C'de köpüklenmeyi önlemek için hafifçe 

karıştırıldı. Karışım 10000 rpm'de santrifüjlendi ve elde edilen katılar dört kez damıtılmış 

suyla yıkandı. Nemli katılar (organo-simektit katıları), 60 °C'de kurutuldu ve ürünler 

sonunda 212 mesh boyutuna elendi. Elde edilen katyonik yüzey aktif cismi ile değiştirilen 

simektitler HDTMA / KDK kütle oranına göre, 0,5 KDK HDTMA-S; 1,0 KDK HDTMA-

S; 1,5 KDK HDTMA-S; 2,0 KDK HDTMA-S; 2,5 KDK HDTMA-S ve 3,0 KDK 
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HDTMA-S olarak etiketlendi. Aynı işlemler DDTMA-simektitlerin hazırlanmasında da 

yapıldı. 

4.2.2. Karakterizasyon teknikleri 

Numunelerin ATR FT-IR spektrumları 4000–400 cm– 1 bölgesinde Thermo Nicolet 6700 

spektrofotometre ile kaydedilmiştir. 

X-ışınları toz kırınım desenleri PANalytical Empyrean difraktometre üzerinde Ni 

filtrelenmiş CuKα radyasyonunu kullanarak (λ=1,54050 Å; 45 kV ve 40 mA) alınmıştır. 

Numunelerin SEM/EDX analizleri alan emisyon taramalı elektron mikroskobu (Quanta 

FEG 450-FEI) kullanılarak yapılmıştır. 

Termal analiz eğrileri (TG - DTG, DTA ve DSC), EXSTAR TG - DTA ve EXSTAR DSC 

7020 cihazı kullanılarak dinamik hava atmosferinde (ısıtma oranı: 10 °C min− 1, platin 

krozelerde, kütle ∼10 mg ve kalsine α-alümina referans alınarak) aynı anda taranmıştır. 

Nano-ZSP (Malvern, İngiltere) zeta potansiyel analizörü örneklerin elektroforetik 

hareketliliğini ölçmek için oda sıcaklığında ve çeşitli pH'larda (2-12) kullanılmıştır. 

Azot adsorpsiyon/desorpsiyon izotermleri 77 K'da (-196 °C) 0,05<P/Po<1,00 kısmi 

basınç aralığında Quantachrome Autosorb-IQ-2 analizörü ile (Florida, ABD) alınmıştır. 

Örneklerin ölçümlerinden önce 3 saat 100 oC'de vakumda azot gazı desorbe edilmiştir. 

Spesifik BET yüzey alanları (SBET), Brunauer-Emmett-Teller (BET) ve 0,05-0,35 

aralığında kısmi basınçta (P/Po) Langmuir adsorpsiyon verileri kullanılarak 

hesaplanmıştır. 

Mikro gözenek yüzey alanı (tSµp) ve mikro gözenek hacmi, (tVµp) Harkins ve Jura 

denklemi kullanılarak t-plot analizi ile hesaplanmıştır. Mezo gözenek yüzey alanları 

(BJHSmp) ve hacimleri (BJHVmp) BJH yöntemi kullanılarak belirlenmiştir. APWDFT 

ortalama gözenek genişliğidir.
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5. ARAŞTIRMA BULGULARI 

5.1. Ham, Na-S ve DDTMA-S Numunelerinin Toz X-ışınları Kırınım Verileri 

Ham simektitin toz X- ışınları kırınım deseni Şekil 5.1’de gösterilmiştir. d001, d020-100, d130-

200 ve d060 kırınımlarına karşılık gelen montmorilonit bileşeninden kaynaklanan 7,36; 

19,91; 34,93; ve 61,92 (2θ) değerlerinde sırasıyla 12,00; 4,46; 2,57 ve 1,498 Å uzaklığına 

sahip pikler gözlenmiştir. Ham simektitin temel boşluğunun (d001) 12,00 Å değerine sahip 

olması başlıca sodyum montmorilonit içerdiğini göstermektedir (Caglar vd., 2009; Cubuk 

vd., 2015). Buna ilaveten 14,98 Å değerine sahip d060 piki de alüminyumca zengin 

dioktahedral montmorilonit olduğunu ortaya koymaktadır (Caglar vd., 2009; Sakizci vd., 

2010). Ayrıca 21,65 ve 28,11 (2θ) değerlerinde sırasıyla 4,10 ve 3,17 Å uzaklığına sahip 

pikler ise kil dışı bileşen olan kristobalitten kaynaklanmaktadır. Ham simektitin toz X-

ışınları kırınım deseninden ana bileşenin montmorilonit ve az miktarda kil dışı bileşeni 

olan kristobalit içerdiği görülmüştür. Sodyum ile homoiyonik hale getirilen simektitin 

(Na-simektit) temel pikinin 7,52 (2θ) kırınımında 11,76 Å olduğu belirlenmiştir (Şekil- 

5.2a). Bu durum tam anlamıyla hidrat hale getirilmemiş montmoriloniti göstermektedir. 

0,5 ve 3,0 KDK değeri arasında DDTMA katyonu eklenen organo-simektitlerin temel 

boşluk (d001) değerleri 13,55 ve 17,00 Å arasında değişmektedir (Şekil. 5.2 c-h). 

Tabakalar arasındaki bu genişleme DDTMA katyonlarının simektit tabakaları arasına 

girdiğini göstermektedir. Tabakalar arasına giren katyonik sürfaktanların cinsi, alkil 

zincir uzunluğu ve miktarı sürfaktanların tabakalar arasındaki yönlenmelerini 

etkilemektedir (Zhou vd. 2007; Ganguly vd. 2011; Hu vd., 2013; Cubuk vd. 2015). Bu 

sebeple DDTMA katyonlarının simektit tabakaları arasındaki yerleşme türünü belirlemek 

için DDTMA katyonunun moleküler boyutu ve tabakalar arası genişleme miktarı dikkate 

alınır. Literatüre göre simektit TOT birim tabakasının kalınlığı yaklaşık 9,70 Å’dur. 

DDTMA katyonunun yaklaşık uzunluğu 18,0 Å  ve genişliği 3,80 Å’dur (Şekil. 5.3). 0,5 

KDK DDTMA-S’nin temel boşluğu 13,55 Å olarak ölçülmüştür. Tabakalar arası 

genişleme miktarı  Δd=13,55-9,70=3,85 olarak hesaplanır. Bu durum 0,5 KDK DDTMA-

S kompozitinde sürfaktan katyonunun alkil zincirinin simektit tabaka düzlemine paralel 

olarak lateral monolayer (tek tabaka) şeklinde yerleştiğini gösterir. Bu veri literatürde 

yapılmış önceki çalışmalarla uyum içerisindedir ve DDTMA katyonunun simektit 

tabakaları arasına iyon değiştirme mekanizması vasıtasıyla yerleştiğini açıklar (Massinga 
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vd., 2010; Sun vd., 2013; Zheng vd., 2013; Cubuk vd., 2015). 1,0 KDK DDTMA-S’nin 

temel boşluğunun 16,87 Å olarak bulunması DDTMA katyonunun simektit tabakaları 

arasına lateral bilayer ( çift tabaka) düzenleme ile yerleştiğini göstermektedir. 1,5 KDK 

ile 3,0 KDK arasındaki organo-simektitlerin temel boşlukları da yaklaşık olarak 17,0 Å 

civarında tespit edilmiştir (Şekil. 5.2 e-h). Bu durumda DDTMA katyonunun simektit 

tabakaları arasına yine lateral bilayer düzenleme ile girdiğini göstermektedir. Çalışmamız 

0,5 KDK DDTMA katyon miktarında sürfaktan molekülleri tabakalar arasına monolayer, 

1,0-3,0 KDK arasındaki katyon miktarlarında ise sürfaktan miktarından etkilenmeyerek 

lateral bilayer olarak düzenlendiğini göstermektedir. 

 
Şekil 5.1. Ham simektitin toz X- ışınları kırınım deseni. 
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Şekil 5.2. (a) Ham, (b) Na-S ve (c-h) DDTMA-S; (c) 0,5 KDK, (d) 1,0 KDK, (e) 1,5 
KDK, (f) 2,0 KDK, (g) 2,5 KDK, (h) 3,0 KDK, temel boşlukları. 
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Şekil 5.3. DDTMA katyonunun simektit tabakaları arasına yerleşme biçimleri (Caglar 
vd., 2016). 

5.2. Ham, Na-S ve DDTMA-S Numunelerinin ATR FT-IR Verileri 

Ham simektitin ATR-FT-IR spektrumu Şekil 5.4a’da gösterilmiştir. 3700-3200 cm-1 

aralığında kilin yapısında bulunan hidroksillerin gerilme bandları, 1300-450 cm-1 

aralığında ise Si-O gerilme bandları ve OH eğilme bandları yer almaktadır (He vd., 2004; 

Xue vd., 2007; Liu vd., 2009). 3624 cm-1 ve 918 cm-1 de gelen IR bandları sırasıyla 

yapısal hidroksillerin gerilme ve eğilme titreşimlerinden kaynaklanırken, 3402 cm-1’deki 

geniş band ve 1635cm-1 deki band ise sırasıyla simektitte bulunan adsorbe suların gerilme 

ve eğilme bandlarından kaynaklanır (Farmer ve Russel, 1964; Russel ve Farmer, 1964) . 

Tetrahedral tabakanın Si-O-Si gerilme bandı ve Al-O-Si gerilme bandı ise sırasıyla 1005 

cm-1 ve 520 cm-1’de gözlenmiştir. Kil dışı bileşeni olan kristobalitin Si-O gerilmesi ise 

794 cm-1’de yer almıştır. 

Organo-kil numunelerinin IR spektrumuna bakıldığında hidroksil gerilme ve eğilme 

bölgesinde önemli farklılıklar göze çarpmaktadır (Şekil 5.4 c-h). DDTMA katyonlarının 

simektit tabakaları arasına girmesiyle adsorbe olmuş su moleküllerinin 3402 ve1635 cm-

1’deki IR bandlarının şiddetleri önemli ölçüde azalmaktadır. Bu durum artan sürfaktan 

(yüzey aktif madde) miktarıyla paralellik göstermektedir. Adsorbe olmuş su 
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moleküllerinin gerilme ve eğilme titreşimlerindeki bu şiddet azalmaları sürfaktan 

türlerinin, simektit tabakaları arasında bulunan su moleküllerini koordine etmiş 

katyonlarla yer değiştirdiğini göstermektedir. Bu yer değiştirme hidrofilik karakterde olan 

simektit kilin özelliğini organofilik özelliğe dönüştürmektedir (Yariv ve Lapides, 2005; 

He vd., 2010; Zu vd., 2010; Gil vd., 2011; Zhu vd., 2011). Özellikle yüksek KDK 

miktarlarına sahip sürfaktanların kil ile etkileştirilmesi organofilikliği daha da 

artırmaktadır. Bununla beraber 3624 cm-1’de gelen IR bandının yeri ve şiddeti önemli 

ölçüde etkilenmemektedir. DDTMA katyonlarının simektit tabakaları arasına girmesi 

2928, 2855, 1455 ve 732 cm-1’de sırasıyla asimetrik C-H gerilme, simetrik C-H gerilme, 

C-H makaslama ve C-H sallanma eğilmelerinden kaynaklanan karakteristik yeni pikler 

ortaya çıkmıştır. Bu gözlenen IR pikleri kil tabakaları arasına sürfaktan molekülünün 

sızdığının bir göstergesidir. Bununla beraber 1,0 KDK sürfaktan miktarına kadar 

artırıldığında 2855 cm-1’deki simetrik C-H gerilme bandı 2847 cm-1 değerine kayarken; 

2928, 1455 ve 732 cm-1’deki IR bandlarının yeri değişmemektedir. Bu durum simetrik 

gerilme bandının sürfaktan zincirinin tabakalar arasındaki konformasyonel 

yönlenmelerinden etkilendiğini diğer üç bandın ise etkilenmediğini göstermektedir. Buna 

ilaveten Si-O gerilme, Si-O-Si gerilme ve Al-O-Si deformasyon piklerinin konum, yer ve 

şiddetlerinde önemli değişiklikler gözlenmemiştir. Bu sonuç sürfaktan katyonlarının 

tabakalar arasına sızması ile tetrahedral tabakadaki Si-O ve Al-O bağlarıyla 

etkileşmediğini göstermektedir. 
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Şekil 5.4. (a ) Ham, (b) Na-S ve (c-h) DDTMA-S; (c) 0,5 KDK, (d) 1,0 KDK, (e) 1,5 
KDK, (f) 2,0 KDK, (g) 2,5 KDK, (h) 3,0 KDK, ATR FT-IR verileri. 

5.3. Ham, Na-S ve DDTMA-S Numunelerinin Termik Analiz Verileri 

Kil minerallerinin termik analiz eğrilerinde genelde düşük sıcaklıklarda su kaybı, onu 

izleyen yüksek sıcaklıklarda hidroksil kaybı ve sonra da faz dönüşüm olayları olmaktadır. 

Ham simektitin termik analiz eğrileri (TG-DTG ve DTA) Şekil 5.5’ te ve Tablo 5.1’de 

gösterilmiştir. Simektitin TG eğrisinde 30-219 oC aralığında toplam %4,1’lik kütle 

azalmasına karşılık gelen ve suyun uzaklaşmasından kaynaklanan iki adet kütle kaybı 

basamağı gözlenmiştir. TG eğrisinde 30-105 oC sıcaklık aralığında %1,1’lik kütle 

kaybıyla yüzey adsorbe suyun ve nemin uzaklaşmasından kaynaklanan bu basamak DTA 

eğrisinde 72  oC maksimumlu endotermik bir pik vermektedir. Tabakalar arasında bulunan 

değiştirilebilir katyonlara bağlı koordine suların uzaklaştırılmasından kaynaklanan olay 

DTA eğrisinde 131 oC maksimumlu endotermik bir pik ve TG eğrisinde 105-219 oC 

aralığında %2,3’lük kütle azalmasıyla gerçekleşmektedir. Buna ilaveten 491-783 oC 

aralığında gözlenen ve %2,3’lük kütle azalması DTA eğrisinde 661 oC maksimumlu 
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endotermik bir pik göstermiştir. Bu kütle azalması simektit kilinin dehidroksilasyonundan 

(hidroksil kaybından) meydana gelir. Ayrıca simektitin karakteristik faz dönüşümüne 

karşılık gelen ekzotermik bir pik 986 oC’de tespit edilmiştir. Sodyum simektitin termik 

analiz eğrileri Şekil 5.5b’de gösterilmiştir. Ham simektite benzer şekilde suların (adsorbe 

ve katyone koordine suları) ve hidroksil türlerinin uzaklaşmasından kaynaklanan 

basamaklar belirlenmiştir. Adsorbe suyun uzaklaşması DTA eğrisinde 69 oC maksimumlu 

endotermik bir pik ve katyona koordine suların uzaklaşması ise 135 oC maksimumlu 

endotermik pik olarak gözlenmiştir. Bu iki basamakta gerçekleşen toplam su kaybı (W) 

TG eğrisinde 30-190 oC aralığında toplam %3,0’lük bir kütle azalması ile 

gerçekleşmektedir. Simektitin dehidroksilasyonundan (DHx) kaynaklanan bozunma TG 

eğrisinde 190-720 oC aralığında %2,2’lik kütle kaybına karşılık gelmektedir. Sodyum 

simektit için toplam kütle kaybı (W+DHx) ve geride kalan miktar (RE) termal analiz 

verilerinden sırasıyla %5,20 ve %94,80 olarak hesaplanmıştır. 

Bu toplam kütle kaybı (W + DHx) ham, Na-S ve organomodifiye edilmiş simektitler için 

farklı değerler alabilir fakat dehidroksilasyon (DHx) miktarının geride kalan miktara (RE) 

oranı ham, Na-S ve organomodifiye edilmiş simektitler için daima sabittir (Hedley vd., 

2007; Onal ve Sarıkaya, 2008; Delbem vd., 2010; Sun vd., 2013; Cubuk vd., 2015). Bu 

oran termik analiz verilerini kullanarak Na-S için 0,023 olarak hesaplanmıştır.  Farklı 

DDTMA miktarlarına sahip organo-simektitlerin termal analiz eğrileri Şekil 5.5 c-h 

arasında gösterilmiştir ve bunların termik analiz eğrilerinin ham ve Na-S’nin termik 

analiz eğrilerinden oldukça farklı olduğu tespit edilmiştir. Organo-simektitlerin termik 

analiz eğrilerinde 130 oC’nin altında adsorbe suların uzaklaşmasından kaynaklanan kütle 

kaybı miktarları,  ham ve Na-S’nin kütle kaybı miktarlarından daha azdır. Bununla 

beraber organo-simektitlerin dehidroksilasyon sıcaklıkları saf simektite nispeten daha 

düşük sıcaklığa kaymıştır. Ayrıca 105-190 oC sıcaklık aralığında tabakalar arasındaki 

katyonlara koordine su türlerine ait DTA pikleri organo-simektitlerde gözlenmemiştir. Bu 

durum DDTMA katyonlarının tabakalar arasındaki katyonlarla yer değiştirdiğini gösterir 

(Hedley vd., 2007; Onal ve Sarıkaya, 2008; Delbem vd., 2010; Sun vd., 2013; Cubuk vd., 

2015). Organo-simektitlerin termik analiz eğrilerinde toplam su kaybı ham ve Na-S 

örneklerine nispeten daha az olduğu (%1,8-%1,3) gözlenmiştir. Bu bulgu ATR FT-IR 

sonuçları ile uyum içerisinde olup ham simektitteki hidrofilik silikat yüzeyinin organo-

simektitlerde hidrofobik yüzeye dönüştüğünü ispatlar (He vd., 2004; Zhu vd., 2011). 
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Termik analiz verilerinden elde edilen toplam su miktarı ve organik türlerin 

uzaklaşmasına ait kütle kayıpları Tablo 5.1’de verilmiştir. Şekil 5.5’te görüldüğü gibi 

bütün organo-simektitlerin termik analizlerinde 30-780 oC sıcaklık aralığında sürfaktan 

moleküllerinin uzaklaşmasına ait, 130 oC’nin altındaki sıcaklıklarda adsorbe türlerin 

dehidrasyonu ait ve 155-500 oC aralığında ise hidroksil gruplarının 

dehidroksilasyonundan kaynaklanan pikler görülmektedir. Dehidroksilasyon ve organik 

katyonların bozunmasına ait kütle kayıpları üst üste çakışabilir ve bunları termik analiz 

eğrilerinden ayırmak oldukça zordur (Hedley vd., 2007; Onal ve Sarıkaya, 2008; Delbem 

vd., 2010). Bu yüzden organik türlerine ait kütle kayıpları DHX/RE oranları dikkate 

alınarak hesaplanmalıdır ve hesaplanan değerler Tablo 5.1’de özet olarak verilmiştir. 0,5 

KDK DDTMA-S için organik katyon miktarı %8,9 iken 1,0 KDK DDTMA-S ve 3,0 

KDK DDTMA-S aralığındaki diğer organo-killer için %12,1 ve %13,06 aralığındadır. Bu 

organik katyon miktarları tabakalar arasındaki moleküler düzenleme durumlarına 

bağlıdır.  

Tablo 5.1. Ham, Na-S ve DDTMA-S numunelerin bazı termik analiz verileri. 

Numune Wa (%) DHx(%) DDTMA(%) RE(%) 
Ham-S 4,1  2,3 --- 93,6 

Na-S 3,0 2,2 --- 94,8 

0,5 KDK 1,8 (40) 2,0 8,9 87,3 

1,0 KDK 1,4 (53) 2,0 12,1 84,5 

1,5 KDK 1,3 (57) 2,0 12,7 84,0 

2,0 KDK 1,3(57) 2,0 12,8 83,9 

2,5 KDK 1,3 (57) 2,0 12,6 84,1 

3,0 KDK 1,3 (57) 1,94 13,06 83,6 

30 ve 220  oC sıcaklık aralığındaki TG kütle kaybı; parantez içindekiler Na-S’ye göre yüzde 

kütle kayıpları.  

W: toplam su (adsorbe ve tabakalar arası su toplamı); DHx: dehidroksilasyon; RE: 720  oC’de 

geride kalan kütle. 

 

 



 
 

28 
 

 
Şekil 5.5. (a) Ham, (b) Na-S ve (c-h) DDTMA-S; (c) 0,5 KDK, (d) 1,0 KDK, (e) 1,5 
KDK, (f) 2,0 KDK, (g) 2,5 KDK, (h) 3,0 KDK, termik analiz eğrileri. 
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5.4. Ham, Na-S ve DDTMA-S Numunelerinin SEM Ölçümleri 

Saf, Na-S ve çeşitli konsantrasyonlarda DDTMA katyonlarıyla modifiye edilmiş organo-

simektitlerin SEM görüntüleri Şekil 5.6’da verilmiştir. Ham simektitin SEM 

görüntüsünde yığınlaşmış ve pürüzlü parçacıklar tespit edilmişken organo-simektitlerin 

yüzeyleri ise daha pamuksu bir görünüşe sahiptir (Liu vd., 2011; Fatimah ve Huda, 2013; 

Zawrah vd., 2014). 

            
 

Şekil 5.6. (a) Ham, (b) Na-S ve (c-h) DDTMA-S; (c) 0,5 KDK, (d) 1,0 KDK, (e) 1,5 
KDK, (f) 2,0 KDK, (g) 2,5 KDK, (h) 3,0 KDK, SEM görüntüleri. 
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5.5. Ham, Na-S ve DDTMA-S Numunelerinin Elektroforetik Mobilite Ölçümleri 

Numunelerin pH’ya bağlı elektroforetik mobilite değerleri Tablo 5.2’de verilmiştir. Ham, 

Na-S ve organo-simektitlerin elektroforetik mobilite değerleri bütün pH’larda (1,5 KDK 

için pH=4 ve pH=6 hariç) negatif değerdedirler. Bu durum negatif yüklü siloksan 

tabakasının baskın değerde olduğunu göstermektedir (Torn vd., 2003; Delgado vd., 2007; 

Bianchi vd., 2013). Bu çalışmada artan DDTMA konsantrasyonuna rağmen elektroforetik 

mobilite değerlerinin önemli ölçüde değişmediği negatif değerde olduğu tespit edilmiştir. 

Bu durum elektroforetik mobilite değerleri ve sürfaktan katyon miktarı arasında nicel bir 

ilişki olmadığını göstermektedir (Bianchi vd., 2013). 

 

Tablo 5.2. Ham, Na-S ve DDTMA-S numunelerin elektroforetik mobilite verileri. 

 

 

 

 

Numune Elektroforetik mobilite (µmcm/Vs) 

 pH=2,00 pH=4,00 pH=6,00 pH=8,00 pH=10,00 pH=12,00 

Ham-S -0,87±0,05 -1,85±0,07 -2,10±0,09 -1,85±0,12 -1,74±0,14 -1,320±0,24 

Na-S -1,23±0,01 -1,51±0,03 -2,11±0,03 -2,01±0,05 -2,04±0,01 -1,860±0,01 

0,5KDK -0,91±0,01 -1,91±0,02 -2,30±0,01 -2,69±0,01 -2,86±0,01 -3,34±0,01 

1,0KDK -1,58±0,01 -1,33±0,01 -2,37±0,02 -2,69±0,02 -2,91±0,04 -2,83±0,03 

1,5KDK -0,59±0,02 0,27±0.02 0,04±0,01 -1,11±0,01 -2,50±0,02 -2,69±0,04 

2,0KDK -1,18±0,01 -1,13±0,01 -0,55±0,01 -1,37±0,02 -2,19±0,04 -2,24±0,04 

2,5KDK -0,99±0,02 -1,16±0,02 -1,96±0,01 -2,41±0,07 -2,71±0,03 -3,11±0,04 

3,0KDK -1,10±0,05 -0,74±0,01 -2,08±0,01 -2,70±0,01 -3,03±0,04 -3,42±0,03 



 
 

31 
 

5.6. Ham, Na-S ve DDTMA-S Numunelerinin Yüzey Alanı Ölçüm Verileri 

Kil minerallerinin yüzey alanları sahip oldukları içteki ve dıştaki gözeneklerin sayısı ve 

boyutlarıyla ilişkilidir. Gözenek çapı 2 nm’den küçük olan gözenekler mikro gözenek; 2-

50 nm boyut aralığında olanlar mezo gözenek ve 50 nm’den büyük gözenek çapına sahip 

olanlar ise makro gözenek olarak adlandırılır. Mikro gözenek ve mezo gözeneklerin 

killerin yüzey alanına katkısı oldukça fazla iken makro gözeneklerin katkısı ihmal 

edilecek düzeydedir. Ham, Na-S ve organo-simektitlerin azot adsorpsiyon-desorpsiyon 

izotermleri Şekil 5.7’de verilmiştir. IUPAC veya BDDT (Brunauer, Deming, Deming ve 

Teller) sınıflandırmalarına göre kil örneklerinin hepsi tip-II davranışına uymaktadırlar 

(Zadaka vd., 2010; Cubuk vd. 2015). Adsorpsiyon-desorpsiyon izoterm eğrilerinden 

görüldüğü gibi bütün numuneler çoğunlukla mezo gözenekli yapıdadırlar. Numunelerin 

yüzey alanları, gözenek hacimleri, gözenek alanları ve gözenek boyutları Tablo 5.3’de 

özetlenmiştir. Ham bentonitin BET yüzey alanı 67,70 m2g-1 olarak ölçülmüştür ve bunun 

6,9 m2g-1’i mikro gözenek katkısı 53 m2g-1’i ise mezo gözenek yüzey alanı katkısından 

oluşmaktadır. Na-S’nin BET yüzey alanı ise ham kile nispeten az bir düşüşle 65,30 m2g-

1  olarak ölçülmüştür. Organo-simektitlerin yüzey alanı ise ham ve Na-S’nin yüzey 

alanlarına nispeten daha düşük değerlerdedir. Bu durum kil tabakaları arasına yerleşen 

büyük boyutlu DDTMA katyonlarının yüzey alanı ölçümünde kullanılan azot 

moleküllerinin iç tabakaya girişini engellemesi ile açıklanır (Haciyakupoglu ve Orucoglu, 

2013). Buna ilaveten organo-simektitlerin gözenek boyutları ham simektite nispeten 

büyüktürler. Ayrıca bütün organo-killerde mikro gözenek yüzey alanlarının olmadığı ve 

sadece mezo gözenek yapılı olduğu tespit edilmiştir. Organo-killlerde mikro gözeneklerin 

olmaması mikro gözenek girişlerinin organo-katyon türleri tarafından kapatılmasıyla 

açıklanabilir (Caglar, 2012; Cubuk vd., 2015) 
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Şekil 5.7. (a) Ham, (b) Na-S ve (c-h) DDTMA-S; (c) 0,5 KDK, (d) 1,0 KDK, (e) 1,5 
KDK, (f) 2,0 KDK, (g) 2,5 KDK, (h) 3,0 KDK,  adsorpsiyon-desorpsiyon eğrileri. 
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Tablo 5.3. Ham, Na-S ve DDTMA-S numunelerinin bazı dokusal parametreleri. 

 

Numune 

SBET  

(m2g-1) 

SL 

(m2g-1) 
tSµp 

(m2g-1) 

BJHSmp  

(m2g-1) 
tVµp  

(cm3g-1) 

BJHVmp 

(cm3g-1) 

APWBET 

(nm) 

Ham-S 67,7 71,2 6,9 53,0 0,003 0,20 12,60 

Na-S 65,3 69,8 1,8 55,1 0,001 0,22 14,01 

0,5 KDK 42,9 45,8 ---- 42,9 ---- 0,23 18,85 

1,0 KDK 42,6 45,1 ---- 43,9 ---- 0,21 19,99 

1,5 KDK 42,2 43,3 ---- 43,4 ---- 0,21 20,80 

2,0 KDK 40,0 43,7 ---- 41,6 ---- 0,21 23,15 

2,5 KDK 36,8 39,7 ---- 37,0 ---- 0,19 19,99 

3,0 KDK 34,9 36,4 ---- 35,3 ---- 0,18 23,25 

 

5.7. Ham, Na-S ve HDTMA-S Numunelerinin Toz X-ışınları Kırınım Verileri 

Ham simektit, Na-simektit ve altı farklı HDTMA konsantrasyonu (0,5-3,0 KDK) ile 

hazırlanan organo-simektit numunelerin PXRD desenleri Şekil 5.8 (a-h)'de gösterilmiştir. 

Ham simektitin 12,00 Å değerine sahip temel boşluğu (d001), ham simektitin baskın olarak 

sodyum-montmorillonit içerdiğini göstermektedir (Tabak vd., 2007; Karakaya vd., 2011). 

Sodyum katyonları (Na+) ile homoiyonik hale getirilen kilin (Na-S) d001 değerinde önemli 

bir değişim gözlenmemektedir ve temel boşluğu (d001) 7,52 (2θ) açısında 11,76 Å değere 

karşılık gelen pik olarak gözlenmiştir (Şekil 5.8b). Na-S’nin tabakaları arasına farklı 

konsantrasyonlardaki HDTMA katyonlarının girdirilmesi 15,61-35,50 Å aralığında 

değişen temel boşluklara sahip yeni piklerin oluşmasını sağlamıştır.  

Bu genişlemeler HDTMA moleküllerinin düzenlemeleri ve konsantrasyonu ile ilişkilidir 

(He vd., 2006; Hu vd., 2013; He vd., 2010; Zaghouane-Boudiaf vd., 2014; Zawrah vd., 

2014). Tabakalar arasındaki HDTMA katyonlarının düzenlenme biçimleri sürfaktan 

molekülün boyutu ve tabaka genişleme miktarı karşılaştırılarak tespit edilebilir. 0,5 KDK 

konsantrasyonuna sahip HDTMA katyonlarının simektit tabakaları arasına girmesiyle 

elde edilen 0,5 KDK HDTMA-S, 5,84 (2θ) açısında 15,13 Å değerine sahip d001 kırınım 

piki vermiştir. 0,5 KDK HDTMA-S temel boşluk değerinden (15,13 Å) simektitin TOT 

birim kalınlığının (9,70 Å) çıkarılması ile tabaka genişlemesi 5,43 Å hesaplanır (Zhou 

vd., 2007; Hu vd., 2013; Sun vd., 2013). Bu durum 4,20 Å yüksekliğine ve 23,50 Å 
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genişliğine sahip HDTMA moleküllerinin katyon değişim mekanizmasıyla simektit 

tabakaları arasına paralel olarak lateral monolayer düzenlemesiyle yerleştiğini 

göstermektedir (Majdan vd., 2009; Hu vd., 2013; Silva vd., 2014). 1,0 KDK HDTMA-S 

numunesinin d001 temel pik kırınımı 4,52(2θ) açısında 19,56 Å değerinde gözlenmiştir.  

Bu değer yüzey aktif katyonlarının kilin tabakaları arasına lateral bilayer düzenlenme 

yaparak konumlandığını göstermektedir (Majdan vd., 2009; Liu vd., 2011; Gammoudi 

vd., 2012; Hu vd., 2013; Ouellet-Plamondana vd., 2014). 1.5 KDK HDTMA-S’nin X-

ışınları toz kırınım desenlerinde HDTMA katyonunun iki farklı konformasyonda 

düzenlendiğini gösteren 3,32 ve 4,82 (2θ) açılarında sırasıyla 26,62 ve 18,34 Å değerine 

sahip iki pik tespit edilmiştir. 26,62 Å değerine sahip pik sürfaktan katyonunun paraffin 

monolayer düzenlenmede, 18,34 Å değerindeki pik ise lateral bilayer düzenlenmede 

yapılandığına atfedilir. Benzer şekilde, 2,0 KDK HDTMA-S, 2,5 KDK HDTMA-S ve 3,0 

KDK HDTMA-S numunelerinin herbirinin X-ışınları toz kırınım desenlerinde de iki 

farklı temel pikler belirlenmiştir. Bu değerler 2,0 KDK HDTMA-S için 28,57 ve 18,28 

Å, 2,5 KDK HDTMA-S için 31,76 ve 18,20 Å, 3,0 KDK HDTMA-S için ise 35,50 ve 

17,98 Å olarak tespit edilmiştir. Bu üç organo-simektitin 18,00 Å civarındaki pik keskin 

ve şiddetli iken, 30,00 Å civarındaki pik ise yayvan ve daha az şiddetli olarak öne 

çıkmıştır. Bu piklerde sürfaktan katyonlarının kil tabakaları arasında hem lateral bilayer 

olarak hem de paraffin monolayer olarak yerleştiklerini işaret etmektedir (Zhou vd., 2007; 

Liu vd., 2011).  

Genel olarak organik katyonların tabakalar arasındaki düzenlenme biçimleri belli bir 

konsantrasyonda yüklenen yüzey aktif madde miktarıyla ilişkili olduğu görülmüştür. 0,5; 

1,0 ve 1,5 KDK organo-simektitlerde, yüzey aktif madde miktarı kademeli olarak 

arttırıldığında kilin temel boşluğunun kademeli olarak arttığı ve buna bağlı olarak organik 

katyonun düzenlenmesinin farklı olduğu tespit edilmiştir. Halbuki 2,0; 2,5 ve 3,0 KDK 

miktarında yüzey aktif madde yüklendiğinde kilin temel boşluğunun hemen hemen 

değişmediği belirlenmiştir.  
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Şekil 5.8. (a) Ham, (b) Na-S ve (c-h) HDTMA-S; (c) 0,5 KDK, (d) 1,0 KDK, (e) 1,5 
KDK, (f) 2,0 KDK, (g) 2,5 KDK, (h) 3,0 KDK, temel boşlukları. 
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5.8. Ham, Na-S ve HDTMA-S Numunelerinin ATR-FT-IR Verileri 

Ham simektit, Na-S ve altı farklı HDTMA konsantrasyonu (0,5-3,0 KDK) ile hazırlanan 

organo-simektit numunelerin ATR FT-IR spektrumları Şekil 5.9'da gösterilmiştir. 

Organik katyonların kilin tabakalar arasındaki moleküler çevresi ve etkileşim tipleri ham 

ve organo-simektitlerin ATR FT-IR spektrumlarının karşılaştırılmasıyla yorumlanabilir. 

Ham simektitin ATR FT-IR spektrumundaki 3624 ve 918 cm-1’deki IR bandları sırasıyla 

oktahedral tabakadaki Al-Al-OH yapısal hidroksillerin gerilme ve eğilme titreşimlerinden 

kaynaklanırken, 3402 ve 1635 cm-1’deki IR bandları ise sırasıyla absorplanmış suyun OH 

gerilme ve eğilme titreşimlerinden kaynaklanmaktadır. HDTMA katyonlarının kil 

tabakaları arasına girmesiyle 3402 ve 1635 cm-1’deki IR bandlarının şiddetleri sürfaktan 

konsantrasyonuna bağlı olarak kademeli bir şekilde azalırken, 3624 ve 918 cm-1’deki IR 

bandlarında önemli değişiklikler olmamaktadır. Adsorbe olmuş suya ait IR bandlarındaki 

bu şiddet azalmaları, HDTMA katyonları ile tabakalar arasındaki su ile koordine olmuş 

değiştirilebilir katyonların yer değiştirmesinden ortaya çıkmaktadır. Bu işlem aynı 

zamanda ham simektitin hidrofilik olan yüzeyinin hidrofobik yüzeye dönüşmesini 

sağlamaktadır (He vd., 2006; Majdan vd., 2009; Park vd., 2013; Zaghouane-Boudiaf vd., 

2014; Zawrah vd., 2014). Organo-simektitlerin ATR spektrumlarında tabakalar arasına 

giren HDTMA katyonlarından kaynaklanan ve sürfaktan konsantrasyonuyla şiddetleri 

artan 2927, 2850, 1472 ve 722 cm-1’de bandlar gözlenmiştir. Bu IR bandları sırasıyla 

metilen gruplarının asimetrik gerilme, simetrik gerilme, makaslama ve sallanma eğilme 

titreşimlerine aittir. 

2927 ve 2850 cm-1’de gözlenen gerilme titreşimleri, 2,0 ve 3,0 KDK organo-simektitlerin 

ATR spektrumlarında 2916 ve 2848 cm-1’e kayarken,  1472 ve 722 cm-1’de gelen eğilme 

titreşimlerinin pozisyonlarında herhangi bir değişiklik olamamaktadır. Bu durum, yüzey 

aktif katyonlarının yüklenme miktarının ve düzenlenme şeklinin gerilme titreşimlerini 

etkilediği fakat eğilme titreşimlerini etkilemediğini göstermektedir (He vd., 2006; Xue 

vd., 2007; Zhou vd., 2007; Liu vd., 2009; He vd., 2010; Zaghouane-Boudiaf vd., 2014). 

Bunlara ilaveten, HDTMA katyonunun kil tabakaları arasına sızması Si-O-Si gerilme 

titreşiminin şiddet ve pozisyonlarında değişikliklere sebep olmaktadır. Ham simektitin 

ATR spektrumunda 1198 cm-1’de gelen Si-O-Si gerilme bandı organo-simektitlerin ATR 

spektrumunda daha dar bir band olarak 1009 cm-1’de gözlenmiştir. 620 cm-1’deki birleşik 



 
 

37 
 

Al-O ve Si-O bandının şiddeti artarken, 1076 cm-1’deki Al-O-Si titreşim bandında 

herhangi bir değişiklik olmamaktadır.  

 
Şekil 5.9. (a) Ham, (b) Na-S ve (c-h) HDTMA-S; (c) 0,5 KDK, (d) 1,0 KDK, (e) 1,5 
KDK, (f) 2,0 KDK, (g) 2,5 KDK, (h) 3,0 KDK, ATR FT-IR verileri. 

5.9. Ham, Na-S ve HDTMA-S Numunelerinin Termik Analiz Verileri 

Numunelerin termik analiz eğrileri (TG-DTG ve DTA) Şekil 5.10 (a-h)'de gösterilmiştir. 

Ham simektitin TG eğrisinde 30-219 oC sıcaklık aralığında dehidrasyondan kaynaklanan 

iki basamaklı ve toplam %4,10’lük kütle kaybı gözlenmiştir. İlk basamak TG eğrisinde 

30-105 oC sıcaklık aralığında %3,00’lük kütle kaybıyla yüzeye adsorbe suyun 

uzaklaşmasından kaynaklanırken, 105-219 oC sıcaklık aralığındaki %1,1'lik kütle 

azalmasına sahip ikinci basamak ise tabakalar arasındaki katyonlara koordine olmuş 

suyun uzaklaşmasından kaynaklanmaktadır. Bu basamaklar DTA eğrilerinde sırasıyla 72 

ve 131 oC maksimumlu endotermik pikler şeklinde kaydedilmiştir. Ham simektitin 

dehidroksilasyonuna karşılık gelen 491-783 oC sıcaklık aralığındaki %2,30’luk kütle 

azalması, DTA eğrisinde 661 oC maksimumlu endotermik pik olarak gözlenmiştir. Na-

Ssimektitin DTG eğrisinde 69, 135 ve 666 oC’de sırasıyla, adsorbe su, katyonlara 

koordine su ve hidroksil gruplarının uzaklaşmasından kaynaklanır. 
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30-180 oC ve 180-720 oC sıcaklık aralıklarında hesaplanan kütle kayıpları sırasıyla %3,0 

ve %2,20’dir. Bunlar sırasıyla toplam su kaybı miktarı W (adsorbe edilmiş su ve katyon 

ile koordine edilmiş su toplamı) ve dehidroksilasyon (DHx) miktarlarıdır. Böylece 30-

720 oC sıcaklık aralığındaki toplam kütle kaybı (W+DHx) ve geride kalan katı miktar 

(RE) ise sırasıyla %5,20 ve %94,80 olarak hesaplanır. Burada çalışılan organo-

simektitlerin dehidroksilasyon miktarları kendi aralarında ve Na-simektite göre farklı 

olabilir. Ancak hem Na-simektit ve hem de herbir organo-simektitin dehidroksilasyon 

(DHx) miktarlarının geride kalan katı miktara (RE) oranı (DHx/RE) sabit olmalıdır (Onal 

ve Sarıkaya, 2008; Delbem vd., 2010). Na-S için hesaplanan bu değer 0,023’tür. 

Şekil 5.10 (c-h)’de organo-simektitlerin termik analiz eğrileri verilmiştir. Na-S ve 

organo-simektitlerin termik analiz eğrileri arasındaki dikkate değer farklılıklar tespit 

edilmiştir. Organo-simektitlerin termik analiz eğrilerinde HDTMA katyonlarının 

tabakalar arasındaki katyonlarla (katyonlara koordine sular bulunmaktaydı) tamamıyla 

yer değiştirmesinden ötürü, katyonlara koordine olmuş suların giderilmesine ait kütle 

kayıpları ve pikleri bulunmamaktadır. Buna ilaveten organo-simektitlerin termik 

analizlerinde 200 oC 'nin altında uzaklaşan toplam su miktarı ham ve Na-S’ye göre hem 

daha az ve hem de daha düşük sıcaklıkta elimine edilmektedir. Bu durum, sürfaktan 

molekülleriyle muamele edilen simektitin yüzey enerjisinin azaltılması ve silikat 

yüzeyinin hidrofiliklikten hidrofobikliğe dönüşmesi ile açıklanabilir. Bu bulgu ATR FT-

IR sonuçları ile uyum içerisindedir (Massinga vd., 2010; Zhu vd., 2011; Zawrah vd., 

2014; Zaghouane-Boudiaf vd., 2014). Organo-simektitlerin termal ayrışması üç aşamada 

gerçekleşmektedir: 140 oC'nin altında adsorbe olmuş suların dehidrasyonu,  daha sonra 

sürfaktan moleküllerinin uzaklaşması ve ardından simektitin hidroksil gruplarının 

dehidroksilasyonuyla birlikte sürfaktanların organik karbonlu kalıntılarının uzaklaşması. 

Organo-simektitlerin termik analiz eğrilerinde organik katyonların uzaklaşmasına ait 

kütle kayıplarını, simektitin hidroksil gruplarının dehidroksilasyonuna ait kütle 

kayıplarından ayırt etmek oldukça zordur (Onal ve Sarıkaya, 2008). Bu nedenle, organo-

simektitin organik katyon ve dehidroksilasyonu miktarı, yukarıda belirttiğimiz gibi 

değişmez değere sabit olan DHx/RE oranını kullanarak hesaplanmıştır (Tablo 5.4). 

Ayrıca, organo-simektitlerin toplam su miktarları (yüzde olarak) Na-S'ye göre 

hesaplanmıştır ve elde edilen tüm veriler Tablo 5.4'te özetlenmiştir (Hedley vd., 2007). 
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Organo-simektitlerde artan HDTMA katyonu miktarına bağlı olarak, adsorbe olmuş su 

miktarı kademeli olarak %2,7’den (0,5 KDK HDTMA-S için) %0,9'a (3,0 KDK 

HDTMA-S için) azalmaktadır. Organo-simektitlerin termik analiz eğrilerinde organik 

içeriğin tabakalar arasına giren yüzey aktif maddenin artan miktarı ile paralellik 

gösterdiği, buna karşın HDTMA katyonlarının termik bozunma sıcaklıklarının yüklenen 

yüzey aktif madde miktarı ile azaldığı belirlenmiştir (Zhou vd., 2007; Hu vd., 2013; Sun 

vd., 2013). Düşük konsantrasyonda (1,0 KDK ve daha az miktarı) yüklenen yüzey aktif 

katyonlar tabakalar arasındaki sodyum katyonları ile verimli bir şekilde yer değişerek 

kilin tabakaları arasına elektrostatik etkileşimlerle yerleşmektedir (Zu vd., 2010; Park vd., 

2013; Sun vd., 2013). Yüklenen yüzey aktif katyon miktarı artırıldığında, bu katyonlar 

hem kilin tabakları arasına farklı konfigürasyonlarda yerleşmişler hem de kilin tetrahedral 

tabakasında birbirleri üzerine van der Waals etkileşimleriyle yığılmışlardır. Bu durum 

organo-simektitlerin 250-450 °C sıcaklık aralığında iki veya üç DTG piki vermesiyle ve 

X-ışınları verileriyle uyumludur (Ganguly vd., 2011; Bilgic vd., 2014). Bunlara ilaveten 

artan yüzey aktif katyon miktarıyla dehidroksilasyon sıcaklığı azalmaktadır. Bu durum 

ise organo-simektitlerden hidroksil birimlerinin daha kolay kaybedilmesi ile açıklanabilir 

(He vd., 2006; Paiva vd., 2008; He vd., 2010; Zhu vd., 2011). 

Tablo 5.4. Ham, Na-S ve HDTMA-S numunelerinin termik analiz verileri. 

Numune Wa (%) DHx+HDTMA% DHx(%) HDTMA(%) RE(%) 

Ham-S 4,1 2,3 2,3 --- 93,6 

Na-S 3,0 2,2 2,2 --- 94,8 

0,5 KDK 2,7 (10) 12,7 2,0 10,7 84,6 

1,0 KDK 1,9 (37) 19,7 1,8 17,9 78,4 

1,5 KDK 1,3 (57) 27,0 1,7 25,3 71,7 

2,0 KDK 1,4 (53) 30,7 1,6 29,1 67,9 

2,5 KDK 1,3 (57) 34,3 1,5 32,8 65,0 

3,0 KDK 0,9 (70) 37,1 1,4 35,7 62,0 

30 ve 180  oC sıcaklık aralığındaki TG kütle kaybı; parantez içindekiler Na-S’ye göre yüzde 

kütle kayıpları. 

W: toplam su (adsorbe ve tabakalar arası su toplamı); DHx: dehidroksilasyon; RE: 720  oC’de 

geride kalan kütle. 
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Şekil 5.10. (a) Ham, (b) Na-S ve (c-h) HDTMA-S; (c) 0,5 KDK, (d) 1,0 KDK, (e) 1,5 
KDK, (f) 2,0 KDK, (g) 2,5 KDK, (h) 3,0 KDK, termik analiz eğrileri. 
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5.10. Ham, Na-S ve HDTMA-S Numunelerinin SEM Ölçümleri 

SEM, sürfaktan katyonlarının simektit tabakaları arasına sızması sonrasında kilin 

parçacık boyutunu ve morfolojik değişikliklerini incelemek için uygun bir tekniktir. Ham, 

Na-S ve farklı HDTMA konsantrasyonlarıyla modifiye edilmiş organo-simektitlerin 

SEM görüntüleri Şekil 5.11'de verilmiştir. Ham ve modifiye simektitlerin morfolojisinde 

önemli farklılıklar olduğu görülmektedir. Ham simektitin SEM görüntüsünde yığın 

halinde ve pürüzlü kaba parçacıklar varken, organosimektitler yüzeyleri (0,5 KDK 

HDTMA-S, 1,0 KDK HDTMA-S, 1,5 KDK HDTMA-S ve 2,0 KDK HDTMA-S) 

pamuksu şekilli bir görünüşe sahiptirler. Ayrıca yüksek HDTMA miktarlı (2,5 KDK 

HDTMA-S ve 3,0 KDK HDTMA-S) organo-simektitler daha kompakt (sıkılaştırılmış) 

yüzey yapısına sahiptirler (Zaghouane-Boudiaf vd., 2014). 

5.11. Ham, Na-S ve HDTMA-S Numunelerinin Elektroforetik Mobilite Ölçümleri 

Numunelerin elektroforetik mobilite-pH eğrileri Şekil 5.12'de ve ilgili değerleri ise Tablo 

5.5'te verilmiştir. Tablo 5.5'te verilen değerlere göre, Ham, Na-S ve düşük 

konsantrasyonlardaki (0,5 KDK ve 1,0 KDK) HDTMA-S’ler, bütün pH değerlerinde 

negatif elektroforetik mobilite göstermişlerdir. Bu durum kalıcı olarak negatif yüklü 

siloksan tabakasının baskın etkide olduğunu göstermektedir (Torn vd., 2003; McFarlane 

vd., 2006; Delgado vd., 2007). Bununla birlikte, 1,5 KDK, 2,0 KDK, 2,5 KDK ve 3,0 

KDK HDTMA-S süspansiyonlarının elektroforetik mobilite değerleri pozitif değerlere 

kaymıştır ve 2,5 KDK HDTMA-S en yüksek pozitif elektroforetik mobilite değerlerlerine 

sahiptir. Sonuç olarak, yüklenen sürfaktan miktarına bağlı olarak numunelerin 

elektroforetik mobilite değerleri değişmektedir. 
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Şekil 5.11. (a) Ham, (b) Na-S ve (c-h) HDTMA-S; (c) 0,5 KDK, (d) 1,0 KDK, (e) 1,5 
KDK, (f) 2,0 KDK, (g) 2,5 KDK, (h) 3,0 KDK, SEM görüntüleri. 
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Şekil 5.12. (a) Ham, (b) Na-S ve (c-h) HDTMA-S; (c) 0,5 KDK, (d) 1,0 KDK, (e) 1,5 
KDK, (f) 2,0 KDK, (g) 2,5 KDK, (h) 3,0 KDK, zeta potansiyel-pH eğrileri. 
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Tablo 5.5. Ham, Na-S ve HDTMA-S numunelerinin elektroforetik mobilite değerleri. 

Numune 
Elektroforetik mobilite (µmcm/Vs) 

pH=2,00 pH=4,00 pH=6,00 pH=8,00 pH=10,00 pH=12,00 

Ham-S -0,87±0,05 -1,85±0,07 -2,10±0,09 -1,85±0,12 -1,74±0,14 -1,32±0,24 

Na-S -1,23±0,01 -1,51±0,03 -2,11±0,03 -2,01±0,05 -2,04±0,01 -1,86±0,01 

0,5 KDK -3,06±0,16 -2,56±0,21 -2,57±0,16 -2,79±0,13 -3,68±0,04 -2,22±0,13 

1,0 KDK -0,56±0,51 -1,81±0,25 -2,15±0,59 -1,53±0,50 -1,18±0,18 -1,17±0,02 

1,5 KDK 1,53±0,37 0,12±0,08 -0,09±0,01 -0,04±0,01 0,38±0,17 0,73±0,43 

2,0 KDK 2,94±0,37 3,10±0,08 3,16±0,07 3,17±0,19 3,43±0,27 3,40±0,43 

2,5 KDK 3,66±0,01 4,06±0,01 4,72±0,21 5,07±0,07 4,64±0,03 4,60±0,02 

3,0 KDK 3,49±0,05 3,55±0,06 3,69±0,06 3,73±0,06 4,00±0,10 4,49±0,08 

 

5.12. Ham, Na-S ve HDTMA-S Numunelerinin Yüzey Alanı Ölçüm Verileri 

Numunelerin azot gazı adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri Şekil 5.13'te 

gösterilmektedir. IUPAC sınıflamasına veya BDDT (Brunauer, Deming, Deming and 

Teller) sınıflandırmasına göre, simektit numunelerinin azot adsorpsiyon/desorpsiyon 

izotermleri Tip II davranışlarını sergilemektedir (Gregg vd., 1991). 

Adsorpsiyon/desorpsiyon izotermlerinin şekli, tüm numunelerin esas olarak mezo 

gözenekli katılar olduğunu göstermektedir. Ham ve organo-simektitlerin azot 

adsorpsiyon izotermleri arasındaki önemli farkların bağıl basıncın 0,10'dan (P/Po) daha 

düşük bölgede olduğu görülmektedir. Ham simektitin organo-simektitlere nispeten daha 

düşük bağıl basınçta (P/Po<0,01) adsorbe edilmiş hacimdeki meydana gelen daha fazla 

artış saf bazı mikro gözeneklerin varlığını (Faghihian ve Mohammadi, 2012), organo-

killerde ise mikro gözenek miktarlarının önemsiz düzeyde olduğunu göstermektedir . 

P/Po=0,4'e kadar monomoleküler ve multimoleküler adsorpsiyon tamamlandıktan sonra 

kılcal yoğunlaşma başlar ve tüm mezo gözenekleri P/Po=0,96'ya kadar doldurur. Kapiler 

yoğunlaşma öncelikle en dar mezo gözeneklerde başlarken, kılcal buharlaşma ise en 
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erken daha büyük mezo gözeneklerde başlar (Noyan vd., 2007). Bu fark, adsorpsiyon 

desorpsiyon izotermleri arasındaki histerezisin başlıca sebebidir. Tüm numunelerin 

izotermleri 0,40 ila 0,99 bağıl basınç aralığında benzerdir ve tipik olarak düzensiz mezo 

gözenek sistemleri için gözlemlenen H3 tipi histerezis kavislerini göstermektedir. 

Ham, Na-S ve organo-simektit numunelerinin azot gazı adsorpsiyon-desorpsiyon 

izotermlerinin analizlerinden elde edilen yüzey alanları, gözenek hacimleri, gözenek 

alanları ve gözenek boyutları gibi dokusal parametreleri Tablo 5.6'da verilmiştir. Ham 

kilin mezo gözenek yüzey alanı mikro gözenek yüzey alanından daha fazla fazla olup 

BET yüzey alanı 67,7 m2g-1 olarak ölçülmüştür. Tablo 5,6'dan görülebileceği gibi, Na-

S’nin hem mikro gözenek alanı (1,8 m2g-1) hem de  BET yüzey alanı (65,3 m2g-1  ) ham 

simektitten daha düşüktür ancak mezo gözenek alanı ise ham kile oldukça yakın 

değerdedir. Na-S'ye HDTMA katyonlarının yüklenmesiyle elde edilen 0,5 KDK 

HDTMA-S için yüzey alanları ve gözenek hacimleri dikkate değer bir şekilde azalırken; 

ortalama gözenek genişliği artmaktadır. Diğer tüm organo-simektitler için de benzer bir 

durum görülmektedir.  

Organo-simektitlerde, yüzey alanlarının ve gözenek hacimlerinin yüklenen yüzey aktif 

madde miktarı arttıkça kademeli olarak azaldığı tespit edilmiştir. Bu durum büyük 

moleküler boyuta sahip yüzey aktif katyonlarının kilin ara yüzeyinde sıkı bir şekilde 

paketlendiğini işaret etmektedir. Böylece bu istiflenme de azot moleküllerinin geçişini 

engelleyen daha ciddi gözenek tıkanmasına sebep olmaktadır ve ölçülen yüzey alanlarını 

düşürmektedir (Faghihian ve Mohammadi, 2012). Öte yandan, tüm organo-killerin 

yapısında mikro gözenek yüzey alanlarının olmaması, tabakalar arasında ve yüzeyde 

gömülü bulunan yüzey aktif katyonları tarafından mikro gözenek açıklıklarının 

(girişlerinin) bloke edilmesi (kapatılması) ile açıklanabilir. Ayrıca, ham simektitin 

ortalama gözenek genişliği 12,6 nm iken, bu parametre organo-simektitler için 19,1-24,3 

nm aralığında değişmektedir. Organo-simektitlerin ortalama gözenek genişliğinin 

artması, ara tabakada oluşan daha büyük mezo gözenek yapılarını işaret etmektedir. 



 
 

46 
 

Tablo 5.6. Ham, Na-S ve HDTMA-S numunelerinin bazı dokusal parametreleri. 

 

Numune 

SBET  

(m2g-1) 

SL 

(m2g-1) 
tSµp 

(m2g-1) 

BJHSmp  

(m2g-1) 
tVµp  

(cm3g-1) 

BJHVmp 

(cm3g-1) 

APWB

ET 

(nm) 

Ham-S 67,7 71,2 6,9 53,0 0,003 0,20 12,6 

Na-S 65,3 69,8 1,8 55,1 0,001 0,22 14,0 

0,5 KDK 37,2 23,8 ---- 37,1 ---- 0,18 19,1 

1,0 KDK 32,2 18,7 ---- 32,0 ---- 0,17 20,1 

1,5 KDK 24,9 15,2 ---- 21,9 ---- 0,10 20,9 

2,0 KDK 23,8 10,4 ---- 23,1 ---- 0,12 22,1 

2,5 KDK 20,9 8,8 ---- 20,6 ---- 0,11 24,3 

3,0 KDK 16,3 7,3 ---- 16,1 ---- 0,09 21,7 
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Şekil 5.13. (a) Ham, (b) Na-S ve (c-h) HDTMA-S; (c) 0,5 KDK, (d) 1,0 KDK, (e) 1,5 
KDK, (f) 2,0 KDK, (g) 2,5 KDK, (h) 3,0 KDK, adsorpsiyon-desorpsiyon eğrileri.  
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6. SONUÇLAR 

Ham ve farklı katyon değişim miktarlarında DDTMA ve HDTMA organo-katyonlarının 

simektit tabakaları arasına sızmasıyla hazırlanan organo-simektitlerin yapısal ve 

morfolojik özellikleri; X-ışınları toz kırınımı (XRD), seyreltilmiş toplam yansımalı 

Fourier Dönüşümlü infrared spektroskopisi (ATR FT-IR), termik analiz yöntemleri (TG-

DTG ve DTA), taramalı elektron mikroskopisi (SEM), elektroforetik mobilite ve yüzey 

alanı ölçüm teknikleri kullanılarak incelenmiştir. 

XRD ve termik analiz verileri ham simektitin başlıca bileşeninin sodyum montmorillonit 

olduğunu ve az miktarda kil dışı bileşeni olan kristobalit içerdiğini göstermiştir. 

0,5 ve 3,0 katyon değişim miktarlarına sahip DDTMA katyonu eklenen organo-

simektitlerin temel boşluk (d001) değerleri 13,55 ve 17,00 Å arasında değiştiği tespit 

edilmiştir. Halbuki aynı katyon değişim miktarlarına sahip HDTMA katyonlarının 

tabakalar arasına girdirilmesi 15,61-35,50 Å aralığında değişen temel boşluklara sahip 

yeni piklerin oluşmasını sağlamıştır. Bu durum, tabakalar arasına giren katyonik 

sürfaktanların cinsi, alkil zincir uzunluğu ve miktarının, sürfaktanların tabakalar 

arasındaki yönlenmelerini etkilediğini göstermektedir. Yüzey aktif madde miktarı 

kademeli olarak arttırıldığında kilin temel boşluğunun kademeli olarak arttığı ve buna 

bağlı olarak organik katyonların düzenlenmelerinin farklı olduğu tespit edilmiştir. 

Organo-simektitlerin ATR FT-IR spektrumlarında tabakalar arasına giren DDTMA ve 

HDTMA katyonlarının yüklenme miktarlarına bağlı metilen gruplarının asimetrik 

gerilme, simetrik gerilme, makaslama ve sallanma eğilme titreşimlerine ait IR bandlarının 

şiddetlerinin artış gösterdiği tespit edilmiştir. Buna ilaveten, yüzey aktif katyonlarının 

yüklenme miktarının ve düzenlenme şeklinin gerilme titreşimlerinin pozisyonlarını 

etkilediği fakat eğilme titreşimlerinin pozisyonlarını etkilemediği belirlenmiştir. 

Termik analiz verileri, organo-katyonlarının kilin tabakalar arasındaki değiştirilebilir 

katyonlarla (katyonlara koordine sular bulunmaktaydı) tamamıyla yer değiştirmesinden 

ötürü, katyonlara koordine olmuş suların giderilmesine ait kütle kayıplarının ve pikleri 

bulunmadığı gözlenmiştir. Bu durum, sürfaktan molekülleriyle muamele edilen 

simektitin yüzey enerjisinin azalmasına ve kil yüzeyinin hidrofiliklikten hidrofobikliğe 
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dönüşmesinin göstergesidir. Bunlara ilaveten, termik analiz eğrilerinde organo-

simektitlerin sahip olduğu sürfaktan içeriğinin tabakalar arasına giren yüzey aktif 

maddenin artan miktarı ile paralellik gösterdiği, buna karşın sürfaktan katyonlarının 

termik bozunma sıcaklıklarının yüklenen yüzey aktif madde miktarı ile azaldığı 

belirlenmiştir. 

Numunelerin SEM görüntüleri, ham simektitin yığın halinde ve pürüzlü kaba parçacıklı 

olduğunu, halbuki organo-simektitlerin ise daha pamuksu bir görünüşe sahip olduğunu 

göstermişlerdir.  

Numunelerin elektroforetik mobilite ölçümleri, ham ve az miktarlarda sürfaktan 

yüklenmiş (0,5 KDK ve 1,0 KDK) organo-simektitlerin negatif elektroforetik mobilite 

değerlerine sahip olduğu gözlenmiştir. Daha yüksek sürfaktan yüklenme miktarlarında 

DDTMA-S’ler için yine negatif yük gözlenirken HDTMA-S’ler içinse pozitif 

elektroforetik mobilite değerlerleri tespit edilmiştir. Bu da elektroforetik değerlerin araya 

sızan alkil zincirinin türüne ve miktarına bağlı  olduğunu göstermiştir. 

  

Büyük moleküler boyuta sahip yüzey aktif katyonlarının kilin ara yüzeyinde sıkı bir 

şekilde paketlenmesinden ötürü organo-simektitlerin yüzey alanlarının ve gözenek 

hacimlerinin yüklenen yüzey aktif madde miktarı arttıkça kademeli olarak azaldığı tespit 

edilmiştir. 
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