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Ozet

Bu ¢alismada; kati-kati faz gegisiyle quasi-kristallerin fraktal biyiimesi sunulmaktadir.
Yiiksek dagilima sahip rastgele dallanarak kristallesmis fraktal biiytime fazi amorf
dendritik agatlarda gézlemlenmistir. Sirast ile, yogunluk korelasyon fonksiyon iissii
mangan kristalleri i¢cin yaklasik olarak a ~ 0.308-0.342 fraktal boyut degerleri D ~
1.238-1.626 hesaplanmustir. Dentritik agat sisteminin bilesenleri sicaklik ve
konsantrasyon gradiyentlerinin durumuna gére degiskenlik gdosterir. Sicaklik arttik¢a
mangan oksit c¢ekirdege sizmakta, sicaklik azaldikca ise mangan oksit katilasip
kristallesmektedir. Bu numunede kristal biiyiime quasi statik limitte ve difiizyonla sinirly
kosullarda gergeklesmektedir. Sonuglar; difiizyonla simirll kiimelesme modeli ile uyum
gostermektedir. Fraktal biiyiimenin gozlemlendigi diger sistemlerle karsilastirilarak
olusum mekanizmalart tartisilmistir.

Anahtar kelimeler: Amorf dendritik agat, fraktal, difiizyonla sinirli kiimelesme(DLA).

Fractal growth of quasi crystals in the amorphous dendritic agate

Abstract

In this study, fractal growth of quasi-crystals is presented by solid-solid phase
transition. The randomly branched crystallized and quasi fractal growth phase with
high distribution was observed in amorphous dendritic agates. The critical exponent
values of correlation function and the fractal dimensions were approximately calculated
as a ~0.308-0.342 and D ~1.238-1.626 and for manganese crystals, respectively. The
components of the dendritic agate system vary according to the state of the temperature
and concentration gradients. As temperature increases, manganese oxide seeps into the
core. As temperature decreases, manganese oxide solidifies and crystallizes. In this
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sample, crystal growth occurs at quasi-static limit and diffusion limited conditions.
Results; It is in agreement with the diffusion-limited aggregation model. The formation
mechanisms have been discussed in comparison with other systems in which fractal
growth is observed.

Keywords: Amorphous dendritic agate, fractals, diffusion limited aggregation (DLA).

1. Giris

Dallanarak doku olusturan mangan minerallerinde ¢ok nadir karbonat ve oksitler
kimyasal diflizyon oranlarina gore kristallesme kinetiklerinin yiiksek oldugu bolgelerde
kristallesirler [1, 2]. Bu durum, genellikle ¢evre kosullari, termal ve konsantrasyon
gradiyentleri, yavas gelisen diflizyonla ile karakterize edilmektedir [3, 4]. Dogal
ornekler olarak volkanik kayalarda, manyezit cevherinde, volkanik tif ve zeolit
yiizeylerinde veya i¢ bolgelerinde gozlenmektedir [2-7].

Jeolojik olusumlardan biri de amorf dendritik ADA dir. ADA iizerinde kahverengiden
siyaha doniisen ve “dendirt” olarak bilinen aga¢ ya da egrelti otuna benzemesinden
dolay1 kolay fark edilen Kalsedon Quarz, beyazimsi ve grinin gesitlerini barindan,
renksiz ve seffaf yapiya sahiptir. Mosh 6l¢egi 6.5 ve 7.0, spesifik gravity 2.59 ve 2.67
ve yansima indeksi 1.530 ve 1.540 araliginda degismektedir. Yarilma &zelligine sahip
degildir. Ancak dallanan dendiritler amorf DA ara ylizeyinde ve hacimsel olarak ige
dogru biiyiime 6zelligi gdsterir. ADA’nin temel yapisi silikon dioksittir (SiO,). Uzeri
ve i¢ bolgeleri siyah (MnO) ve bazen kirmizi (Fe;Os) simetrik geometrik sekiller
icermesinden dolay1 iglenerek siis tast olarak kullanilmakta ve yari degerli tas grubu
icinde incelenmektedir. Ancak dendritik yapilarin makroskobik geometrik 6zelliklerini
belirleyen bir ¢alisma giiniimiize kadar yapilmamistir [5].

Diflizyonla smirli kiimelesme (Difusion-Limited Aggregation (DLA)) modeli, 1981
yilinda Witten ve Sander tarafindan 6nerilen ve numunelerdeki kati-kat1 faz siirecinin en
onemli 6zelliklerinden bazisini tanimlayan basit bir modeldir [9, 10]. Konsantrasyon C
olmak iizere Laplace denklemi (VZCZO) ile kat1 faz biiylimesi niimerik yaklagimla
belirlenebilir. Iki ya da ii¢ boyutlu kapali 6rgiide DLA modeli algoritmasi kullanilarak
belirlenen sinir sartlari, tiretilen dendritik desen temsilleri harmonik sinir kosullar ile
ilgilidir [10]. Dogada fraktal yapilarin tanimlanmasi i¢in DLA modelinin gegerliligi
jeolojik minerallerin kristallesmesinde ve hidrodinamik, elektro birikme, piiskiirtiilerek
birikme ve elektrostatik bosalma gibi bazi deneysel arasgtirmalarda gosterilmistir [2, 7,
8, 10]. Ancak bu model kristalin kat1 fazinin mikro yapisindan ziyade makroskobik
geometrik yapisini agiklamaktadir.

Bu calismada ADA i¢inde biiyiiyen, mangan kristali kati fazinin makroskobik
geometrisi Olcekleme teorisi kullanilarak incelenmistir. Ayrica, numunedeki mangan
kristallerinin DLA temsili yapilar ile karsilagtirilmasinin sonuglari tartisilmaktadir.

2. Materyal ve yontem

Bu calismada kullanilan ADA numunesi, Balikesir ili, merkez Cagis beldesinin yaklasik
1 km giineyinde bulunan bentonit iiretim ocagindan alinmistir. Bentonit ocaginin
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koordinat: K 39°30 07" ve D 28°00 28  olarak nevigasyon cihazi (TOMTOM XXLCE
N14644) ile belirlenmistir. Yaklasik bir kiiresel yapiya sahip numune, iki tarafindan
rastgele kesilerek ortasindan bir dilim olusturulmustur. Kati mangan kristallerinin
dilimin i¢inde rastgele dagilmis oldugu ve kiiresel yiizeyden merkeze dogru rastgele
yonelimli oldugu gézlemlenmistir. Numunenin 6n yilizey goriiniimii fotograf makinesi
(CANON EOS 1100D) kullanilarak goriintiilenmis ve bilgisayar ortamina taginmigtir.
Bunlardan segilen tipik bir goriintii Sekil 1(a)’da gosterilmektedir.

3. Bulgular

DLA algoritmasi kullanilarak iiretilen ve temsili kat1 kristal yapilar1 ADA daki kat1 faz
kristalleri ile karsilastirmak i¢in yogunluk korelasyon fonksiyon iissii degeri ve fraktal
boyut degerleri hesaplandi [8-11]. Goriintii islemcisi ile Sekil 1(a) ve 1(b)’de sunulan
gorlntiiler imagelJ programi ile dijitlenmis ve oOl¢eklenmistir [12]. 256x256 piksel
boyutlu kare orgii (bit map) elde etmek i¢in logaritmik olarak alt tabaka belirlenmistir.
Daha sonra mangan kristal parcaciklarini temsil eden siyah pikseller bir (1), alt tabay1
temsil eden beyaz pikseller sifir (0) alinarak hesaplamalar yapilmistir. Dendirt dal
uzunluklar1 72 piksel ile 654 piksel arasinda degigsmektedir.

Goriintiiden secilen farkli kristal biiylimeleri yogunluk korelasyon fonksiyonu C(9)
degeri 6—0 limitinde;

C(8) oc 5° (1)

bagintist kullanilarak hesaplanmistir [8-12]. Burada « degeri kristal biiylimeyi
belirleyen kritik Uis degeridir. Yogunluk korelasyon fonksiyonu ve 6rgii boyutunun log
C(d) - log (d) grafiginin egiminde kritik {is degeri hesaplanmistir. S6z konusu grafik
Sekil 3(a) gosterilmistir. Kiiresel yapili ADA igine dogru sizan ve kristallesen mangan
yapilarinin  kritik s degeri 0.308-0.342 araliginda degismektedir. Ayrica diger
orneklerin fit araliklar1 ve kritik iis degerleri Tablo 1 de 6zetlenerek gosterilmistir. DLA
modeli ile iiretilen dendritik kat1 fazinin kritik iis degeri iki boyutta 0,34 olarak rapor
edilmistir [9, 10].

Ayrica, secilen numunelerin fraktal boyut degerleri hesaplanmistir. Mangan kristallerini
temsil eden siyah piksellerin sayisi n (3) ve her bir piksel boyutu 6 olmak iizere;

N(&) oc &P (2)

bagintis1 kullanilmigtir [7-9, 11]. Buradaki D kati fazdaki kristalin fraktal boyut
degeridir. Mangan kristalini temsil eden piksellerin sayisi, 6rgii boyutunun log n(3) - log
(1/8) grafiginin egiminden fraktal boyut degeri hesaplanmistir. Ayrica, korelasyon
yogunluk fonksiyon iis degeri ile fraktal boyut arasinda dl¢ekleme teorisine gore;

D=d-a (3)

iligkisi vardir [9, 10]. Burada d=2 olmak iizere iki boyutlu uzay i¢in Oklit boyut
degeridir. Denklem 1 ve 2 de hesaplanan degerler, denklem 3’den elde edilen ile
karsilastirilmis ve yaklasik olarak uyum igerisinde oldugu gézlemlenmistir. Manganin
kristalimsi fazinin fraktal boyut degeri 1.238-1.626 araliginda degismektedir. Ayrica
fraktal boyut degerleri Tablo 1’de gosterilmistir. Daha o©nce yapilan benzer
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caligmalarda, mangan kristallerinin farkli yapilar iizerindeki fraktal boyut degerleri
rapor edilmistir. Manyezit cevherinin yiizeyinden se¢ilen mangan dendritleri igin fraktal
boyut degerleri 1.39-1.65 ve DLA modeli ile iiretilen on temsili simiilasyonun ortalama
fraktal boyut degeri 1.47-1.63 olarak hesaplanmistir [2, 8, 12]. Ng ve Teh, quarz
lizerinde mangan kristallerinin fraktal boyutunu, ortalama fraktal boyut degerini 1.75
olarak hesaplamistir [7]. Chopard ve arkadaslari ise fraktal boyut degerini

kire¢ tasinin yiizeyindekiler i¢in 1.78 ve kuvars ylizeyindekiler i¢in 1.51 olarak
belirlemistir [11]. Merdan ve Bayirli’'nin manyezit cevher yiizeyindeki mangan
dendritleri i¢in yaptiklart calismada fraktal boyut 1.61-1.88 arasinda degerler almaktadir
[8, 13]. Kisa ve kalin dallara sahip dendirt desenlerinin fraktal boyut degeri, ince ve
uzun dendirt desenlerinin dallarina kiyasla genellikle daha biiyiik degerlere sahiptir.
Grafikteki hata siitunlari, cesitli yonelimlerdeki dijitleme tekrarlarindan gergeklesmis
oldugu tahmin edilmektedir. Ayrica, metodun dogrulugunu test icin Sierpinski
Gasket’in bilinen bir goriintiisii icin % 1 dogrulukla hesaplanmistir.

Sekil 1(a) ve 1(b) goriintiilerindeki farklilik format degisikligindendir. Sekil 1(a) TIFF
ve Sekil 1(b) ise BMP formatindadir. Yaklasik fraktal biiyiime dogrultusu Sekil 1(b)
izerinde oklarla gosterilmektedir.

Sekil 1. (a) Tipik iki tarafindan kesilmis amorf ADA numunesi dilimi ve (b) Yaklasik
kiiresel ADA numunesinin yiizeyden merkeze dogru mangan kati fazinin fraktal
biliylime goriintiisii.

Tablo 1. DA numene igindeki fraktal biiylime ile olusan mangan quasi kristallerinin fit
araliklari, kritik iis ve fraktal boyut degerleri.

Ornekler Fit Aralig1 Kritik Us (o) Fraktal Boyut (D)
ADA-1 6-22 - 0.366+0.011
ADA-2 6-22 - 1.238+0.021
ADA-3 6-22 0.342+0.003 1.626+0.006

ADA-4-DLA 4-16 0.308+0.007 1.626+0.007
ADA-5-DLA 18-36 0.314+0.005 1.687+0.011
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Tablo 1 de gosterilen ADA-1 ve 2 yapilar1 dendritik yapida olmayip, yogun benek
seklinde desen olusturmaktadir. Ancak ADA-3, 4 ve 5 DLA modeli ile elde edilen
gorlntiiler dendritik yapidadirlar. Dendritik yapinin olustugu bdlgede ise yiizey
anizotropik bir etkinin oldugunu gostermektedir.
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Sekil 2. (a) ADA-5-DLA numunesi igin log C(8)-log (0) grafigi ve (b) Ayni numune
icin log N (8)-log (1/5) grafigi.

Farkli geometrik yapili (maki tiirii) kristal desenleri, ADA Kkiiresel yiizeyinden hacimsel
olarak ice dogru ve ara yiizeylerde birikerek veya cokelerek birbirlerine gore farkli
yonelimli mangan kristallerinin  kristallesen kati fazi  goriintiisii  sergiledigi
gozlemlenmistir. Bu kati-kat1 faz gecisinde izotropik yiizey geriliminin etkisi oldukca
kiiciik olabilir. Cilinkii manganin jeolojik yeni kosullarda biiyiime yonleri rastgele
dagilimli polikristalik 6zellik gostermektedir.

DLA fraktal biiylimesinin orijini, Mullis-Sekarka diizensizliginin bir 6rnegidir. Bir dalin
tipi ne kadar ilerlemis olursa, o kadar etkili bir sekilde difiizyona ugrayan parcaciklar
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yakalanir ve kristal kiime o kadar hizli bir sekilde biiyiir. Bu asir1 sogumus eriyikler,
katilasmaya dogru yonelimin bir analojisidir. Eger ara yiizeyin herhangi bir 1lik
noktasindan daha soguk noktasina dogru akinti olursa, sivinin kati faza doniismesi daha
hizli ve rasgele ilerleme oldugunu gosterir. Bir farkla benzesen mekanizma, mangan
fraktal biiylime olgusuna uyarlanabilir. Jeolojik olusum esnasinda kristallesme daha
sicak bolgede baslar ve ara yiizeyden hareketler ile daha soguk bolgeye dogru yonelir.
Biiylik bir olasilikla kararsizlik ve konsantrasyon gradiyentlerinin sinirli biiyiimenin
oldugu bolgede ortaya ¢ikan hidro termal sivisinin karigiminin izotermal katilasmadaki
etkileri, kristal biiylimeyi belirler. Benzer dendritik biiylime c¢inko, elektro depozitle
tiretilen silisyum, germanyum ve bakir icerikli filmler ile ilgili deneysel ¢alismalarda da
gozlenmistir [14-16].

4. Sonug ve oneriler

ADA sisteminin ana bilesenleri silisyum dioksit (Si0,), ikincil katki olarak mangan
oksit (MnO) ve eser maddeler olup bunlarin miktarlar1 farklidir. Eger ortam sicakligi
amorf-katt sicakligindan daha biiyiikkse mangan oksidin ¢ekirdeklesmesi ya da
kristallesmesi daha sicak yerde baslar. Silisyum dioksitin kristallesme fazi1 da
gerceklesirken, konsantrasyon gradiyenti degerinin dalgalanmasindan dolayr ADA’y1
saran hidro termal siv1 icindeki mangan oksit atomlari igeriye sizar. Sicakligin azalmasi
ve icyapidaki anizotropik oOzellik ise mangan oksidin katilagmasina ve
cekirdeklesmesine sebep olur. Bundan dolayr ADA igindeki mangan kristalleri 6lgek
degismezligine sahip olur. Ancak kristallesme sadece yiizey difiizyonu ile gerceklestigi
sonucuna varmak yanlis olabilir. Gozlemler kristal biliylimenin quasi-statik limitte
difiizyonla sinirl kosullarda gergeklestigini gostermektedir.

Dogal olarak, kati-kat1 faz gegisinde bir¢ok ilave faktorlerin sonuglari beklenmeyen
ilave ek faktorlerin sonuglarini etkilemesi beklenir. Kristal fazinin 6z hacmi amorf
durumdan daha kiigiiktiir. Bundan dolay1 uzun aralik (long-range) elastik kuvvetler
bliyime esnasinda ortaya ¢ikar. Bu kuvvetlerin kendileri kararsizligi ortaya
cikarmayabilir. Ancak fraktal biiylimede onemli rol oynayabilir. Genellikle ADA’y1
saran hidro termal sividaki kirliligin olusturdugu heterojenlik, gergek ara yiizeyin
seklini belirler. Ancak, sizma benzeri rejimde esik degerine sahip olsa bile, daha
sonraki heterojen yapiya onciililk yapmasi beklenmemelidir.

Bu ¢alismada MnO’un ylizeysel ve hacimsel kristallesme fazinin fraktal desen biiyiimeli
dogal bir 6rnegi sunulmustur. Bu olusumlarin bazi makroskobik geometrik 6zelliklerini
aciklamak i¢in DLA modeli kullanilabilir. Bu gézlem, jeolojik ADA i¢inde fiziksel kati-
kat1 faz gecisi makroskobik olarak belirlenebilen bir durumdur. Bu ADA numunesinde
diizenli kristalden ziyade rastgele yonelimli igsel anizotropiden dolayr fraktal yapi
gozlemlenmektedir. Daha once yapilan deneysel ¢alismalarda, fraktal bliylimenin diger
tiplerinde fraktal desenler uzun siireli difiizyon ve kiiclik anizotropili difiizyonla
siirlandirilmig her bolgede bu yapinin olusabilecegini gostermistir.
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