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∑
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K =
(%BO1.5) · γBO1.5

· a3/4Si ·
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+
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)
·MB
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·
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!�	���� �� �� ���$�������� ����
 ��" ���� ������� �� ��	��	 ��� &���� '�

������� �� �� ��� ��� ��"������$ �� $�	�� 	������ (��� "�#������� ��"

��������� �� �����"�� )��	����$ ��������� $��� ���	 "�#������� ��" �� 
���

�	����	 �� (�	�� �� � (���	� ������
 ������� ���$ �����" ��	��	 (��


���	 ���� ���	����$ ������� "��&�" ������ �� �� ���$� ��	�� �	����	 �� �


�	 ������ 	��� ���$ ���� �� �� ��� ������$��" ���� ��	��	 ���� ( 	��

��
��" (� 
��� �	����	 �� �� ���$�

*	����" � ��� ��+,�� ����" �� 
��� �	����	 �� ( ����	 ���� � ������


�&�" 	��� ���� ���� � ������� "��&�" 	��� ���$� '�� "�" ����	 ���" ��

������ 	��� ���$ �� ,-.+ �/ ���� �� ������
 �&�" 	��� ���$ ��� ��" �� ,-++ �/

��" �� ��������� "�	��� ��$��0������ ���� ���	����$ �
!	���	 �� ��� (

�� �� 0$�	 ���� '��� ���	��� �� "�#������� ��" ��������� ����� �� ��	�

���	��� �� 
��� �	����	� '� 	����� (� *	����" � ��� "� ��� ��"����

���� � .+ �/ ����$ �� �
!	���	 ��� ��1��� 
��� �	����	 
�	 ���� ���$

��
!��������

2�$�	 ���� 3�������� �� � (���	� ������
 ������� ���$ �� � �������� �� ������

������ �	�
 �� ���$ 4���� �,55.��
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��� ������	
���� ������� �� 	���� �� ����� 	�

LB =
(%B)eq
[%B]eq

�����

����� (%B)eq ��� [%B]eq �� ��� 	���� ����������� �� ���� ��� ������ �� ��
��

��	��
�� ��� ������� ������� �� 	���� ����� �� ������� ���
���� �� ����� �� 

�� ���
���� �� ��!��� " ��� ���� 
�#���� ������������ !��!���� ������

��� ���������� �� ��� ������	
���� ������� �� 	����� ����� �� �� #���� ���

�� ������� ����
�� ���� ������� ������� ��� ������� ��
���� ���� ���������

	��� ���
��� �� ��������� ��� ������	
���� ������� �������� ��� ����

���	
���� ������� �� ���� 	� 
��� �� ��
���� ��� ������� ������� ��

	���� �� ������� ���
���� �� �����

��� ������� �� 	���� �� ������� ���
���� �� ������ �� ������ ��� ���� �����

����� ���� ������� ��� ������� 	��� ���
���� �� ��!��� "�"� ��� �������

�� $�%2 �
�� ���� 	� #���� ���� ��� ��
���	��
� �� ����� 	�

B(l) + 3/4SiO2(s) = 3/4Si(l) + 1/2B2O3(l) ���"�

��� ������� �� � ���� ������� ������� �� ������� ���
���� �� ������ �� 	�


��� �������� ���� ��� ��
���	��
� ����������� �� ��� ���� ������� �� ������

�� ��������� ��� ������� �� ��� ���!����� ����� �� ��� ����� &�������� ���

������� �� � ����� ����� �� ��� ���� �� 	� 
��� �������� ���� ��� ��
���	��
�

����������� �� ��� ���!����� ������� �� ������ �� ��������� ��� �������

������� �� ��� ���� ������� �� �������

��� ������	
���� �� 	���� ���
� �������
� ��� ��
����
� 	������

���� ��� ������ ��� ���
���� ���� �� ���� ��!��� 	����� ��� ������������
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��� ���������� �	 ��� ��� �
2�3 ��� ���2 �� �
��� ��� ��������� �� ��� 
���
���� �	 ���� ��������

��� ������	
���� � 	���� 	������ ������� ��� �����

��� ��� �	 � �
�� 	�� �������� ����� 	��� ��
���� ��� ���� ��������� �� �
������ �� ����
 ���  ��
���
!��� "#$%#&� ��� ���� ���' ������������� ���
������������ ���(����� �	 ����� ��� ���� �� ��)�'� �� �
� "#$$*&� ������

���'� 	�� ��+����� �
�� ������� ��� ���� ���
����� ����� ���� ��� �� �� �������
�� � ����� ����� �� ���������� �	 ��� �������� �	 ���
����� ��
��� �	 ���
������������ ���(����� �	 ����� �� ������� ���� ���������� � �������
 ������
�	 ������� ���� 	�� ��� ������������ ���(����� �	 ����� 	�� �� ����� ���� �����
��� �
�� ������� ���� ���� ���� ��������
� ������������ ���,

������ ���	 ���
���

���-���2 ��� .�2�-���2

������ ���	 ���
���

���-���2-��/2 ���-���-���2 ���-�
2�3-���2 ���-.�2�-���2
���-0��-���2 0��-�
2�3-���2 ���-1�2�-���2 ��� ���-���2-1�/

���
������ ���	 ���
���

���-���-�
2�3-���2 ���-���-���2-��/2 ��� ���-0��-���2-��/2

��� �2���������
 ���������� 	�� �

 ���'� �� ��� ������������ ���(�����
�	 ����� ��� �������)�� �� ���
� 3�#� ��� ������ �	 ������
� �������
 ��


���� � ��� ��4����� ��� �
�� ����������� ��� �� ��� ���� ��������� 	�����
	�� ��� ��������� �	 ��� ������� �

 �
��� ������������ �� ��� ������� ���
�������� ���'� ������� ��
���� ���2���� ���2 ��

 ����� ���� ������ ��� 	���
��� ��� �� ��� ���� �
��� ���������� ��
���� ���2��� �� ��
� �� � ��������
������
� ��� ��� ��
���� ���2��� ������� �� ��� �
�� �������� �
��
� ����������
��� �2��������� 5	 �� �2��� �� ������ �� ������
� �������
 ��� �
�� ��

 ������
�������� ���� ���� �2��� ����
 �� ������� ��������� �� � 
�6����� 
����

����� ��� ��	
�� 
�����2 ������

��� ������������ ���(����� �	 ����� �� ��� ������ ���-���2 �
�� ������ ���
���� ������������ �� ���� ������� ���� ��� ����� �
�� ������� /��� ��������
���'� ���� ���� ���
����� ����
 ��� ��� ��� ���� ��������� �����
� 	�� ����
�	 ����� ��� ��������� ��
�� ��� ��� ����
�� ��� �������)�� �� ����� 3�#� ���
������ ��� ���� ������������ ����� ���� �������� ��� 6����) ������
��� ���
�
�� ��

 ������ ��
���-��������� ���� �� �� ��
� �� � 6����) ������
� ��� ���
�
�� ����������� ��

 �����
� ����
� �� ��� 
�6����� 
��� 	�� ��� ���������� ��
�-
��� ������������ ��� ������������ ���(����� �	 ����� �� ����� �� � 	�������
�	 ���7���2 ���� ����� �� ����� 3�#�
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�

������2 � !� !�

"�#��� �� �$� �
 % ���� ◦�
"�#��� �� �$� %!% & �
 % ���� ◦�

"�#��� �� �$� � % ���� ◦�
'��� �� �$� �%( ��� % ���� ◦�
)�%*��� �� �$� �% ���� ◦�

��+�  �� �$� �% ���� ◦�
��+�  �� �$� �% ���� ◦�
��+�  �� �$� �% ���� ◦�

������ ��	
 ���������� �������� �� ����� ��� ������ ��������������� ������

������ � ��� �	����  ��� !� "�� ���� � ��#������ !� $��������� ���

������ �� ����� �� ��� ������� ��$ � ������ ��������������� ����� %!��

����$ !� $��������� �������� �� ����� � �� �����$ ��� ��� � ���� !��$ ��

� ���&!�� �������� � 	''� �() ��$ �&&��*������ ��' � 	+'� ��$ 	'�� �(�

%!�� ���$ ��! &��� ����� ��$ �����  �! 	,�'- (.2) ��$ ����$ �� $�/���

���� ��� !� $��������� ��������  !�� ����� (.2� %!� !��$��� ���  ��

, !���� ��$ !�� ���$ 	� ����� �� 01 &��� ������� $�&�$  �! 2� &&������

����� ��$ 	� ����� �� ����  �! �0- (�. ��$ 0+- ��.2 ��$� ���� ������

���$� �!��������

3���� ��$ ��! ��$����� �	��+� $�$  � �*&�������  �! � �������������$

(�.���.2 ����  !��� !�� ����$  �! &��� ��������� ���$� ������� ��$ �-

42.3 �� !� ���� &!���� %!��� �����  ��� ���� ��$� ���� ������ ���$� �!���

������ ���������������  �� �����$ ����� 5���� ��������� ��$ !�� ���$ ,

����� ������� ��$ ' ����� ����� 6��� !��$��� !� ����� � 	'�� �( ��$��

����� ����&!��� ��� + ��$ 0�' !���� !�� ����$ !� $��������� �������� �

�� 	�7+ ��$ 	�7� ���&���#���� %!��� #����� ��� &��������� !� ����) ��$������

!� !��� ����� ��� !�#� ����!�$ �5��������� ���� + !�����

%��*���� ��$ 8���� �,����  ��� !� "�� ���� � ��#������ !� $�������

��� �������� ��� ��#���� ���� ���&������� �� !� ������ ��������������� ����

�����)  !��� !�� ����$  �! �������$���� ���$� ������� $�&�$  �! 	'�

&&������ ����� ��$ ����� ��$� ���� ������ ���$� �!�������� 6� �5������

���� ��� �� 	2 !���� � 	''� �(  �� ���$� %!� �����  �� !��$ �� ���&!��

��������� ��$�� ����� ����&!��� ��$ !�� ���$ � ����� �� ������� ��$ 0�7

����� �� ����� %!�� ����$ �� ���!�&�$ ���$ ��� !� $��������� ��������
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�� ��� ����	���� ���� 
����� ��� 	��� ������ ��� 
������� ������ �������
���	 � �� �� ������ ��
 ���� �����	��� �� ��� ������ ���� �� � ����	�����
!����"#����� ��� ����� ���� �� ���#� �$�������	 ������ ��� #����� ��	��

%�� �������
 ������ �� ��� 
���������� #��&#���� �� ���� ��� �� ���
����� ���	 ��' �� (�(� )����"#��� �#����� ������ ��� ������ #�� � ���� ���	
"���� '��� )�	� �� ��� 
������#�� 	�� � � ������
 � � #����
������� ��
��� ����	����� ���
 �� ��� � ����	����� )������� ���� ���� �� ����#�� ��

����� � ��� ����� �$�������	 ��	� ���� ���� � ��� ��� 
���������� #��&#�����
���#� �� �����#���� 	�� � ��� #��� ��� ��� ���� � )�*��� ��
 #�+�������� ,
���� ���� � #�	�������� ���� ��� ��� ���� ���
 �� ��	��� ��������
 ���� ����#�
��
 ���� ���#��� #�	����
 �� ��� ����� ���� �� �$�������	 ��	� �� � ����� ��
��� ���� � �����	��� �� ��� ������� %�� ���
��� ��	� �� ��������� ������
��� ����� �� ���#� �$�������	 ��
 ��� 	������
 
���������� #��&#���� ��
���� �� ������ �� � ����� ���� ��� �$�������	 ������ -��� �� ��� ���
��� �
.���� ��
 )#����
������ ��//0� ��
 %�� ���� ��
 1����� ����/� ��� ��� ����
#�	��������� 
����	���
 ����� ��� � ����	����� %�� ���� #�	��������� �����
�� ��� ���
��� � )�*��� �� ��� ��//�� ��
 2��� �� ��� ������ ���� ������
#�����
 �����
� � 	��� #��#��	 ��#� ���� 
�� �� ���	����� �� )�- ��� ��
���#���� ���� �������� ������� ��� ���#����3

SiO2(l) + C(s) = SiO(g) + CO(g) �'�'�

%���� �� �� ���
��� � ��������� ��� ��� 
��#�����#� ������ ��� ���� �
.���� ��
 )#����
������ ��//0� ��
 ��� ���� � %�� ���� ��
 1����� ����/�
��� ��� 	��� ����#� ��#� #�	���������� %�� 
���������� #��&#���� �� ����
�����
 ���� ��� ������ ���� ��� �$�������	 ����� �� ��� ���� � .���� ��
��� �� ��� �����	 ��
 ��� ���#��
 �$�������	� %�� ���� #��#��������� ��
���� � �
� �� ��� ���� ����� �� ���� �� ���( 	���4 �� ��� ���� � .����
��
 )#����
������ 	�� ������� ���� ��
 �� ���� ��� �� �#� #�	������� �� �

����� ���#��� �� ��� �����	� %�� ����� �� ��� 
���������� #��&#���� ����
 �
5�� �� ��� ������ �� �� ��� 	�
+����� �� ��� ������ ����
 � ������� %�� �����
���� 2��� ��
 #�+������� ������
 �� ��	����� ����� ���� ��� ������ ����

� %�� ���� �� ���� �� ��� ��������� ���+�$�������	 ����� �� ����� �����	 	��
� ��� #���� �� ��� ����� ������

����� ��� �	
��
2��	�2 ������

)�*��� �� ��� ��//�� �����������
 ��� 6�-+'�46�72+)�-2 �����	 �� �0(� �6
��
�� 6- ��	�������� ,��� ���� ���� ���
 ��� ���	� ����#�� ��
 ��� ���	�
���� ��� � ����� �� �������� #��#����� %��� ����
 ���� ��� 
���������� #�+
�&#���� �� ���� ��#�����
 ���� ��#������� 6�-8)�-2 ����� �� � ���� �����
�� ����� �	����� ��9 �� � 6�-8)�-2 	��� ����� �����
 ���� 7��	 ����� ����
����
 ��� 
���������� #��&#���� �� 
�#����� ���� ��#������� 6�-8)�-2 	���
����� �� #�� � ���� �� "���� '��� )�*��� ��
 #�+������� ���� �����������
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�����	�2 �������

��	��	�� �� � � ��! ��"2 �# $ ���� ◦�
��	��	�� �� � � ��! ��"2 �# $ ���� ◦�

��%��	 �� � � ��! ��"2 � $ ���� ◦�

������ ��	
 ���������� �������� �� ����� ��� ������ �������2����2 ����
��� �� � ������� �� �������2 ���� �����

�� ��������� ���������� �� �� ���������� �������� �� ����� ��� ��
� !�����"!���2�#$!���2 ����� ��� ����� �� � ��������� %�� ��������
��� ���������� &��� ��� ��%�'�� �� ������ �� �� ����� �� ��'���
������� �(��)������ ��� ������ �� ��������� ��������� ���)� �� ��'��� �
'�)�� �� �� ���������� �������� �)���� � �� ��� �(��)������ '�)���

&��*���� ��� +���� ,	""-. ��'������� �� ������ �������2����2 �)��
����� %���� ��� ���� �� ���� �*��������) ��������� �� &��*���� � �)�
�� �� ������ �������2 ������ &�� ��/����� �� �� �������2 ���� ����
%�� ��'������� ��� � �)�� ����� ��������� 	�! ���2 ��� � �)�� �����
���������  "! ���2� &�� ���������� �������� %�� ����� � �������� %��
���������� �������2 ���� ��� ��� ���� ������ �� �� ����� ��� ��'����
����� &�� ����� ���������  "! ���2 ��� �)���)� )�%�� '�)��� ��� ��
����� ��������� 	�! ���2 �� ��� �� ���� �� 0���� ��	 %���� �� ������
'�)�� �� �� ���������� �������� �� 	� � &�� '�)��� �� �� ���������� ���
������ ��� �)�� )�%�� ��� �� ������ '�)��� ��� ����� �� �� ���� ������
�������2 ������

1�� � �)� ,	"##. ��� ��� �*������� %�� ���2 %���� �� �����) �)�� ����
������� %��  -!����#"!���2� #!���2 ��� ����� �� � � �� #�2 %����
�� )�%�� ��� �� '�)�� ��� ����� �� �� ������ �������2 �����3 ��� ���
��� �������� �� ��'������ ���2 ��������� �)��� ������� &��� ���� ��
���� ��������� �� �� �� ������ �������2 ������ &�� �)�� ����������
��'� �������� �)�� ���� ������� �%���� ��)��� �������� ������� ��� ����
� ��)��� ������)� ��� ���� ��� �� �������� �� ���)���� �� 0���� ��	�

�#



��� �� ��� �	
��� � � ���� �� ��� ����������� ��������� �� ����� �������
������� �� �������2����2 ����� ���� ����� ����� ����� !��� ���� ���
����������� ��������� �� ����� �� "��� ���� ����#������� ���� ����� �����
����� ��� ��  �� ���� � ������������  ���� �� "���� !��� �������� ����
���� ��� ��� ��"� ����� ���� ��� ����������� ��������� �� ����� �������
������� �� ���� �� �� �$��������� "���� �� ����� ������� ��� ��������� ���
�"������ ��� ��������

!�� ���% �� !��&���� �� '����� �	

(� �� ��)�%� �� ��� ��((
� ���
��� ��� �� *���� +�	� ,� �� ���� ���� ���� ��� �� ��� ��������� �&�� �
��� ��� ���� ����� �� ��� ���� ����� �� �� ��� ���% �� ��)�%� �� ��� !���
�������� ���� ����� ������� ��� ����� �$��������� ������ ��� ����� ��
���2 ��� ��� ���� �� ��"� � ��� ��-����� �� ��� ����������� ��������� ��
������ !�� ������� ��� ��� ���� �� ��"� ���� ��-����� �� ��� �����������
��������� �������

����� ��� ��	
��	
�	2 ������
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������2 � !� !�

��"�  �� �#� � $ ���� ◦�
%$�� �� �#� �
 $ ���� ◦�

������ +�+. /����������� ��������� �� ����� ��� ������� �����
0'������2

������� �� � �������� �� ���#���2 ���� ������

��� � �����
0'������2 ���� ��)�%� �� ��� ��((
� ���� ���� ��� ��������
���� ��������� �������� ���� ���������� ���#���2 ����� �� � "���� �� ��1 �� �
���#���2 ���� ����� �� 
�2� !�� ����  ��������� �� �� ��� �������2����2

������ ���� ���� !��� ���� ��"�������� ��� ��� ������� � ������ �� ���
����������� ��������� �� ����� ��� ��� 	(0����	
0'���3�0���2 ������
�� ���� ���� �� ��� ���� ��� �� �� ��� 340����+
0���2��10���2 ������

+	



���� �� ������	�	 
��� ������	��� ����������� ���	 ��� ��
���� �� ���	��
�� ��� 	�	��� ��� ������ ������� ����������� �� ��� 	��� 
�� �	 ��������
��� ��� ������� !���"2�#$�%��2 	�	����

&���� �� ��� '(!#() ��� �������� ����	������ ��� ����*���%��2 	��� 	�	���
�� #$!! �� 
��� � ������� ���� �� �+ ����	� ,��� ��� �� ��� �� �������
�� ����� ��	 
�	 �	�� ��� ���� ����� ���� �� ������	�� ������ ��		��� ��
������ �� ��� ��	 ���� � 	���
��� ������ ��	��������� ���-����� �� ������
���� ��	� ����	������� ��� ��.����� �� /2 �� ��� ��	��������� ���-����� ��
����� ��� ����� ���� /2 ��	� ������	�� ��� ��	��������� ���-����� �� ������
0 ����� �� ����	�����	 
��� ����	������� ����� ��� ��� �� ��� ���� ���
��� 1�� ��� 	��� ����	����� �� ��.����� ��� ��	��������� ���-������ ���
*�� ������������� 
�	 ������ ���� #�! �� #�� � 
���� ��� ���2%��2 ��		
����� 
�	 ������ ���� !�� �� #�!� 0�� �����	 �� ��� ��	��������� ���-����� ����
�������� 
��� 
����� ��� ����� (� ��  ���

��� 
��3 �� %�4�3� �� ��� '#55!) ��� &���� �� ��� '(!#() �� ��� �������
����#!�*���%��2 	�	��� �	 ������� �� 1����  � � %���	 
��� � ������� ��
10± 1.1% *�� 
��� 	������� ���� ��� 	���� �� &���� �� ��� ��� ������	��

��� %�4�3� �� ��� ��� �� �	 	��� ���� ��� �����	 �� ��� ��	��������� ���-�����
����� �� &���� �� ��� �	 	����1������ ������ ���� ��� �����	 ����� �� %�4�3�
�� ��� ��� ������� ���� �� ��� 	���� �� %�4�3� �� ��� ��� ���� ���� ��� 	����
��� ��� 	�	��� �� ����� ����������� ��� ����� ������ �����	 ���� ��� ��
��
���� ��� ����������� ������ ��� ��	���	 �� &���� �� ��� ��� ������� 
���
��	���	 �������� �� �����	 �� ��� ������ ������� 	������� 	�	��� �� 1����  �$
��� �� �	 	��� ���� ���� 	���
��� ������ ���� ��� �����	 �������� �� �����	�

����� ��� �	
��2
3���
2 ������

"�6�
��� �� ��� '(!!() ����	������� ��� ��	��������� ���-����� �� ����� ���
����0�2�3�%��2 	���	 �� #$!! ��� ���� �	�� ���� ����� 	������ ��� �����
��		 ���� ( � ����� �� ����� 	���	� ��� 	����	 
��� ���� �� ������� ��������	
�� �� ��������� ������� ����� ����� ����	���� 
��� ��3��
� ������� �����
���� �	�� ��$ � 	��� ��� (� �� � 	������ ��� ���� ���������� ��� ����� ����
���� ����	������� 
�	 	�������� 
��� ��0�12�19 ��� ��� 	���	 
��� �����	� %��2

������������� ��� 
��� ��0�4�7 �� ��� 	���	 
��� ��
�	� %��2 �������������	�
��� �����	 �� ��� ��	��������� ���-����� 
��� �� ��� ����� ���� !� � �� #�#�

��� ��� �����	� ����� ���	� �� ��� 	����������	 	��������� 
��� ��0�12�19

��� ��0�4�7 �	 ��� �� 	��� �� 1����  ����
� "��� ����� ��� ��	���������
���-����� ������	�� 
��� ������	��� %��2 ������������� �	 ��� �� 	��� ��
1����  ���

7�� �� ��� '(!##) ����� ��� ��	��������� ���-����� �� ������	� ���� 
���
���� ��� ���������� �� � 	��� 
��� ������� ����	����� �� �5�����#!�0�2�3�
�#�%��2� ��� �����	� ������� ���� ���� �	�� 
�	 ( ����	 ��� �� ������	�
�� ��� ��	��������� ���-����� 
��� ���� ��������	 ���� ��� ����	��� �� �����
���� 	������ �� 	��� ��	 ��� ������� ������������ *�		 ����	��� 	��� ������	�	
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�����	�2 �������

���	 ��� �� �!� �"�� ◦�
#�$�
��� �� �!� ���� ◦�

������ ��	
 ���������� �������� �� ����� ��� ������ ������2�3����2 ����
��� ���� �� ������� ��������� �� � ������� �� �������2 ���� �����

 �� ��!������ ��� �� ���������� "���� �� �� ���������� ��������  ��
��!������ ��� ���� �� �� ��������� �� ���� ������� �� ����� ��� ��
��"� ������� �#���������� $��� ��������� �� ��2�3 �����  �� � %&�� ����
��� �������2 ���� ���� �� '�(' ��� ����� �� �� ���������� ��������
���������  �� ���������� ��2�3 ����� �� �� ����� � ������� ��� �� ' ����
� '))* ��  �� ���� �� ���� �&!�������+ ��� �� ��������� ���"� ��� ���
�� �� ���� ������ ��� �� ����� � ����� �#���������� ��2�3  �� ����� �
��"� � ��&���� "���� �� �� ���������� �������� �� ,�� � �� ������ ����
!������ �� ��-����	*-��2�3�(.-���2+  ���� �� �� ������ "���� �� ��
���������� �������� �"�� !��������� ���� ���� �� ���� ���!������ �� ��/���
� ��"� ������� �����%����� ������ ���� �&!������� ����� ��� ���� ������
��������� ��� ���� ������ ��� �������� �� �������� �� %���� ��	�

0� ��� ������  �� #�������� ����� 1������ ��� 2���� 3(*'*4 ���� ��
������ �� ������� ��������� ��� "����� �� �������2 ���� ����  ���� ��
������ 5�� ��� ��2�3 ������������ ��� ��� �����  ��� �- ��� �)- ���!���
�"���� $�� ������  ��� ���� ��� ( ����� � ')** �� ����� ����� ����!�����
$�� 5�� ����� �� ���� ���������� � �� �� �� �� �� ����"���� �� ���
������ ����� �� ���!������ � �� ������ ������2�3����2 ������

$��  ��/ �� �� ������2�3����2 �� ��6� ��� � ��� 3(**(4 ��� 1������
��� 2���� 3(*'*4 ��� ���!���� �� %���� ��	� 0 �� ���� �� ��  ��/ ��
1������ ��� 2���� ��"��� �� �� �������2 ���� ����� ��� ��6� ��� � ���
��� �� ��� ������� ���� �� ������ "����� �� �� ���������� ���������
� ���������� ����  �� ���������� �������2 ���� ���� �� ���� �� �� ��2�3

�	



������� �� �	�� 
����� ��� ��� �	�� ��
� �� ������ ����� �	�� �� ����
��
��� ���� �� ��
� � ����� ������ ��� ����� ���� � ������ ��	���� ��	�����
�	��

����� ��� �	2
��
2 	�� �	
��	2
��
2 �������

��������� �� �	� ������ ��
�������� ��� ������������ �� ����� ������� ��	���
��������� ���� �2��!��2 �	�� ��� ��	���� ����� ��� ��	��� ���� ��� � ��
"� ����� ��� ��	���� ������		� ��������� ��# �� "$ ������ ��� ������ ���
��	� �� %����& ������	�� ����� ���� ���� "� ���� �� '( )��� ��	���� �����
���� ��)�� ���� **�($ )��� ����� ������ ���� ����� ( ���� �� �	�� ����
��� �+)�������� ���� ,
� �������� ���)�������� �� "-(� �� ��� ����� ���
 �2� ������������� �� �������� ���� ���� ���� �	�� ��������� �� � ##�($
���� .� ��� �	� ������		� ��������� "#�( $ ��� ��� ������� ��	� ���������
 �2� ��� !��2 ���� �����  �2� �� ������ �� ��� �	�� ���� ��� ��� ,��
��� ����� �� �� �������� ���� ��� ������  �2��!��2 �	� ������� !�	��� ����
�	�� ��� /���� �� �� 
��� 
������ ��� ���� ��� ����� ��� �
�)������� ��
 �2� ��� ����� �����)��� �� �� 
��� �	��� ��� ��	��� ����� ���� ���� ���
��������� ��� ��
� ���� 	�� ����� ��� ��� ���� �������� �� ����� ��� �����
�	��� ���� �	�� ��� �+)�������� ���� ��� �������� ���)�������� �� "(�� ��
��� �����  �2� �� ��)��	� ����))���� ��� ������������ ��������� �� �����
��� �� ���� �� ����� �+)�������� ����� �� �������� ���� ���� �� � )��/ 
�	��
������ ��������� ����� ���� ��� ��
� ���� ������ �� ����� �� ,��� ���
��
�� ������� �%��	������ ��� �� �	�� ���� ��������� 0��� �� ���  �2� ��
��� ��� ��� 	����� ��	��� ����� )�����	� �
�� 	��� ��
�����	� ����������
��� �+������� �� ������ ��� ��+���� 
�	�� �� ��� ������������ ��������� ��
����� ���/ ��� #�#�

���+���� ��� 0����� ����*� �	�� ����� 1 ��� "�$  �2� �� � ��	���� ��	��
���� �	� ���� � ���2!��2 ���� ����� �� "��"� ��� ��	��� ���� ��� ��	� ���
���� ��� �� ��� 
�	���	� ������ ��  �2� ��� �� ��� ����� ���� ��� ������������
��������� ��� ��������� �� ��� �������� ��  �2�� ��� ��+���� 
�	�� �� ���
������������ ��������� ��� ����� �� �� ���(�

3�� �� �	� ���""� ��
�������� ��� ���� �2��!��2 ������ �� �������� ��
��� )��
����	� ��������� �������� ��� ���� �+)��������	 )��������� ����
���� �� ����� ������� �� �� ��� ����� �������� ���� ����� ��� ������������
��������� �� �������� ���� ��	��� ���� ��� ���)������� �� � )��/ 
�	�� ���
��������� ���� ������ ���� �� �� �������� ���� ��� )��
����	� ���������
���/ �� ��������� �� �	� ������� ���� �	�� ��������� ���  �2� ������� ��
����� ������� �	�� ���� � ,+�� ������	 ���2!��2 ���� ����� �� "��" ��� �����
���� ��� ������������ ��������� ��������� ���� ���������  �2� ������� �� ���
�	�� .�������� ������������ ��������� ���� ���������  �2� �� �� ��������
���� ��� ����	�� ���� ���+���� ��� 0����� ����*�� ��� ��+���� 
�	�� ��
��� ������������ ��������� ����  �2� ��� (�4 �� �� ������	 ���)������� ��
##$����-�$ �2���1$!��2� ��� ,��	 ���)������� �� ��� �	�� ��		 �	�� ��

#(



����������	
 ������ ���� �� ������	 ����������� ����� �� ���2 �����	����
���� �� �	�� ���� �� ������	 ��� �������� ��2� ������ �� �� �������
�����

����� � �	� ��� !" ��� � ����
 �� �� ������������ �� ����� ��#� ��	����
��� ��2��$������2 �	���� %�
 ��� ��#�� ��� ������� �� ������������
��&���� �� ����� �� � �� '��	������ ������������ ��#� ��	���� ��� �	��
�� 	�'��� ����� %�
 ���# �� ������������ ��&���� �� � �������� �� #����
����� �� ��	���� �� �	��( ��� �� ��������� �� ��
 ������� �� )�������	
���������
 �� ���� ���	�� ���� �� ������������ ��&���� ����	� ��� �
������ �� �	��*��	���� ���� ������ %��� ���	�� �� ������ ��� ��	����
��
 �������

�������� � �	� ��� !" ���#� �� � ���� ����
 ����� � ��2� � ���2 �	��
���� ������ #��� ��2� ����� ����� �� ������� ���� �� �	��� %� ��2�
������ �� �� �	�� �� �	�� ���#� �� ����� #��� ��������� ��	���� ����
+����� #��� � ��2� �	�� �� ������ ��� �� '��	������ ������ ��� ��
������������ ��&���� �� ����� �� ��� ���	����	 �� �� �
���� %��� ���	��
�� �	�� ��
 ���� �� 	�� #��� �� ���	�� �������� �����

,��� ������� #��-� �� �� ������ �� ���� � �	�� ���������� ��2� #�		
��� � ����� �&���
 ��� ����� ���� � �����
 ��	���� ��	���� �	��� %�
��2� #�		 ��#�� � 	��� #����� ����� �� �� ���������� ��� ���� ������
�� ������ ��� �� '��	������ �������

����� ����	 
�� 
�
���


��.�-� � �	� � //�" �	�� ���������� �� �����
 $��� �01������2 �
���
��� ����� �� ������������ ��&���� �� ������ #��� ��������� $��*���2

����� �� �� ��� #�
 �� �� $��� �02������2 �
��� �� � ��- ��	� ��
�����  �/� 3	�� �� �� ��� �������� �� �� �� $���$�,2����2 �
���
#� ���� %� ���� #��� ��������� ������������ ��&���� #��� ���������
$��*���2 ����� ��
 � ����� �
 �� �	��� ���������� �� ���� ��	���� ���)��
��� ������� '��	������ ���� � ����� �� �� ��� #�
 �� �� �������	

�������� �����
 $������2 �
���� %�
 �	�� ���� �� ��-��#� ������ ��
$�,2 �� ���� �� $��� �02������2 ��� �� $��� �01������2 �
��� ��
����� ��������� ��� ����� ���� �� ����� �� ������������ ��&�����

4������� ��� 1����� ��� �" ���������� �� ������������ ��&���� ��
����� ��� 1���3	2�3����2 ��� $���2���3	2�3����2 �	��� ��  5�� �$ ���
�� ����� ��������� %�
 ������� �� '��	������ ��� �� � � �����
��� ��� ���� ��	���� ��� ��� ���� ���� )�������� 6� �� ���� #���
'�������
 �	��� ��
 �	� �� �
���� �� �	����� ������	� ��� ����� ��
$��*���2 ���� ����� #��	 �� ������	 2�� ��� 3	2�3 ������������� ��� �		
�	��� #� !0 ��� !50 �������	
� %��� ���� ��� �� ������� ���� #���
�� �����
 $���3	2�3����2 �
���� 6� ������ ���� #��� '�������
 �	���
4������� � �	� �	� �� �	��� �� ������� ������	� ��� ����� �� 3	2�3*���2

���� ����� #��	 �� ������	 $�� ��� 2�� ������������� ��� �		 �	��� #�
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%���� 2�sat
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�"# ��� $ %��
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�"# ��� $ ���

(���	
 )�*+ "���	�����!� !
,�
�� !& �!	!� &!	 ��
 -���.�����2�3����2

��� ������2�3����2 ����
�� �
�� �� �*�� �- &!	 � �!�	� �� /!����!� ���
��	��� 0����1 ��� -�������������2 ����
� �
�� �� ��*� �- &!	 � �!�	� ��
��2�3� 
� ��� 0�44�1�

$�
� &!��� ��
 ����	�����!� !
,�
�� !& �!	!� �! �
 �� ��
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 �
��

�
!�
 ��� ��! &!	 ��� ��
�	 5���
	��	� ������ (!	 ��
 �
	��	� ����� !��������
��� ��
 ����	�����!� !
,�
�� !& �!	!� �� �
��

� ���* ��� ��* &!	 ��� !��
�!����!�� ���
������
�� 6! �	
�� ��� &!��� &!	 ��
 ����	�����!� !
,�
�� ����
������� ��� ���2 ���� 	���! �� �� �
 �

� �� %��	
 )�*� � �
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 �!	
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"��� 
� ��� 0����1 ���
������
� ��
 ����	�����!� !
,�
�� !& �!	!� &!	
�
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��� ������� �� ��2� ��� ��� ��� �� �� �	� ����
������� ��������� �� ��
��
��� ����
����� �� �	�� �� �� �� �	� 
��� ������� ��� ��� �	
��� �	� ����
����  ���� ��
 �	� ����
������� ��������� ��� ! �� ��� ������ ��2� ��
 �	�
"�����2��#��2 ��� ������ ��� !�$ �� % ������ ��� ��
 �	� "���#��2����
������� �	�� ���� ����
 �� � ���
����� ��
�� �������
����� ���	 ���� ��

��� ��
��
� ���� ���	 �	� ���� "��&#��2 ���� 
���� �� ��� � ���������
!�� ��2� ��� !�� ��� 
��'���� ���� �	�� ����� �	�� � �'�
����� �� ��
��
����� �� �	� ����� �� �	��� (	�� ���)�� �� �	��
 ��'�
������� ����' �� �� ����
�	�� �	�� ���� �
�� �� �	
��	 ����
 ����
� �� ����
� �	� ��
����� �	��
���� �
�� ���� ������
� ���� �	� ��
���� ��� ��� ����� ��
�� �� � �'�
���
�� 	��
��� ��
�� ����� �� �	��� �� �	� ��
) �� *�
���
��� ��� �������
+!�,!-�

*��� �� �	� ��� ������� ��������� �� �	�� �	�'��
 ����� �� �� �����
 ��

��
�� 
��� �� �	�� ��� �� �	� ��	�
 ��� ������� ���������� . /���.�2�3�
#��2 ��� ����� 	��� �
 �� 	� � � ����
 ������ ��
 ��
�� �	�� ��� ��	�
 ���
�	�� 	� � ���� �� ���������

����� �����	


0��� �1�����
��� ������� 2�� �	� ����
������� ��������� �� ��
�� �� �� ��
�	� 
��� �
�� ��� �� �	
�� �� �	��� �� 2�
� 3�4� �	� ����� �� �	� /���
.�2�3�#��2 ������ �� 5�	����� ��� /�
��� +!�,�- �� ��� �������� �������
�	�
� �� �� "�� �� �	� ������� �	�� ������ �� ���� �	� ������ ���	 �	� ������
����
������� ���������� �	� ������� �	��� �� 2�
� 3�4 ���	 ��� 	�����
����� 	� � � 	�	�
 ����
������� ��������� �	�� �	� ���� ���	 �	�
� 	�����
������ �	�� 	�� ��
���� ���� ��������� ��
 �	� ����
� ������� �������� ������
�	�
� � 	����� ���� �� ��� 	��
� ��� ��� �� � �������� 	����� ���� ��
�	� ������ 
��	 ��� �� �	� ��� ������� 6� 	�� ���� ���� ��������� �	�� �	�
���� ��� �� �	� ���� ��
 �	� "���,��0��#��2 ������ �� �	� ����� ��
#�7�)� �� ��� �	� "���*�2��#��2 ������ 	�� ��� ���� �������� ����� ��
�� � �����1�����
��� ������� #� �
�� ��	�
 ������� 	� � ��� ���� ��������
��
  �
���� 
������ ��������� ��� �� �	�
� �� ����2���� ������
 ������� �	�
��8�
��� ������� �� ������
 ��� ������� ��������� � ���� ��
 ��
� ���� ��
���� �� �	��� �������� (��	 '
����� ����� �� ��� ������ ����� �� �� � ����

��������� ��
 ��
�� 
��� �� �� ��� 
�2���� �	� 	�	��� �1�����
���  �����
�
� 	��� �
 ���� �� 	� � ���� ����� �� �	� ����
� "���#��2 ��� �	� ��
��
�
"���0��#��2 �������
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���"#!�sat"$%2�3"��2 � & ���� ◦� �'�&����� �� �%��
���"$%2�3

sat"��2 � & ���� ◦� �'�&����� �� �%��
���"$%2�3

sat"��2 ���� ◦� �(�)*��� �� �%��
���"��+#!�"��2 � & ���� ◦� ���,�  �� �%��

���"#!�"��2 �	 & ���� ◦� �-&�� �� �%��
���"��+.��"��2 � & ���� ◦� ���,�  �� �%��
���"��2"��+��(2 � & ���� ◦� ���,�  �� �%��

���"��2"��+��(2 �	 & ���� ◦� �/�0��� �� �%��
���"��2"��+��(2 �	 & ���� ◦� �/�0��� �� �%��

���"��2 &!& . �	 & ���� ◦� �/�0��� �� �%��
���"��2

sat � &1 ��� & ���� ◦� �-��� �� �%��
���"��2 �	 & ���� ◦� �/�0��� �� �%��
���"��2 � & ���� ◦� �/�0��� �� �%��
���"��2 � & ���� ◦� ���,�  �� �%��
���"��2 � & ���� ◦� ���,�  �� �%��
���"��2 � & ���� ◦� ���,�  �� �%��

������ ��	
 ���������� �������� �� ����� ��� ������� ������ ��� � �������
�������2 ���� ����� ���  ��!"�2�3!���2 ����� �� �� �����#�#� $��!
�%��������� ������ ��# ��#��� ��� ��������� #�� ��� �� �����#�# ������

�&
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	������ ������� ��� �����

��� ������� 	���
����
�� ������	��� �� 	�� ���	�
 ��� 	� �� ���� ��� �
����� 	� ��		�� �����	�� 	�� 
������
� ����� 	�� ���	����	�� �� ����
��	��� ������ �� ������ ��� ��	���	� �� ���� � ������ �� �� ������� ��
�	��� ���
�	� �����	 � ������� ��� 
���	��� �� 	�� ������ �� ������	
� 	�� ����	��	�� �� 
���	��� �� 	�� �	����	�� ��	��� ���� �� 	��
������	��� ���
�	� ��� ���	����	�� �� ���� ���
�� ���
�	� ��	��� ����
�� ������ �� 	�������� ������ 	�� ���	����	�� �������	 �� ����� ���
���	����	�� �� ���� ���
�� ���
�	� ��	��� ������ �� �������2� ����
 ������2 �� ����!�2�3����2 ����� ��� �������� ������

����� ��� �	
�� �����	�2 �����

������� �	����� ���� ��� �����	�� ���� ��"���	 ����	��� � 	��� ���	�
�
��� ���	����	�� �� ������
 ��	��� ������ �� ����� �� ���� �� ���� 	�
��	��
�� 	�� ��	���	� �� ��	� ��� �� ���2 � 	�� ����� !� 	�� ��	���	�
�� ��� �� ���2 �� �� ���� 	���	��� ��	� 	�� ���	����	�� �� ������
 	�
�������	� 	�� ��	���	� �������	 �� ������
 � ������� ������ ������� ��	�
������
 �� ���� ���#���� ��� ���� ������� �� ������� ������
 ���� �	�� 	��
������ 
��	 ����� ���� ��#�� ����� 	�� �
��	 �� ������
 � ������ ��
������	 � 	�� ���� ��
����	��� ������� �	����� ���� ��� ��� � 	��
���	����	�� �� ������
 ��	��� ������ �� ������
 ������	� ������  ��	 �� 	����
�	����� ���� ��� ��� ��	� ���������	���	�� ������ ����� �	����� ���� ���
��� ��	���� 	�� ������ ��	���	�� ����� ���� ������	� ���������� ����� 	�� ��
	���� ���� ��� ��� � 	�� ������
 ���� �� �� 	��� ���� ���	�
$ �� ��  ���	�
�	 ��� %&'''( �� �� �� ���)���� �	 ��� %&''*(� +�	� 	���� �	����� ��� ����
� #���� ,�- �� � ����� ������� � ������
 ����	��	�� � ������ �� ���
���
 � ���.���2 
��� ��	�� �� ����	 '�/� 0 ���� �	��� 	�� ������	 ������

����	��	�� ��� �����)�
�	��� 1�& �� 1�, �	2 ������	����� �	 � ���.���2


��� ��	�� �� �����)�
�	��� 1�&� 3��
 	�� ��	� ��	���� ��  ���	� �� ���
������� �	 ���
� 	��	 	�� ������
 ����	��	�� � ������ �� �	 ������	
� 	�
����	���� ��� ��	� ��	���� �� ���)���� �� ���������� ���� � ����
����� 	��� �� ��
����	 ������ ������
 ����	��	�� 	��  ���	� �� ���
��������

��� 	���� �	��� �� 	�� ������
 ���	����	�� ���� ������	� ��������� ���
��� �����	�� �� 4�� �	 ��� %&''1( ����� 	��� ����	���	�� 	�� ���	�

��	� ���� ��"���	 ������ ����� �����	� ��� ���� � #���� ,�- �� �	 �� ���
	��	 	�� �� 	���� ��	�����	� ����� ���� ��	� 	�� ��	� ��  ���	� �	 ��� %&'''(
�� ���)���� ��  ���	� %&''*(� 3�� 	�� 	���� 
��	 ������ ���� ���� ���	�
�
	�� �����	� ���
 4�� �	 ��� ���� � ��������� 	��� ��	� �������� ���
��	�	 � 	�� ����� ���� ��	�����	� ��� 	���
����
�� ��	� ��� ���
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�����	 �� 	
� ���� ◦�
�����	 �� 	
� ���� ◦�
 	�� �� 	
� ���� ◦�
!��"���	 �� 	
� ���� ◦�

������ ��	
 ������ ������� �� ������ ����������� ���� �������������� ����
�� �������� �������� ���� ��� �� ������� ����� �� ��� ������ ��������������
��� �������

�������� �� ��� ������ ������� ��� ������ ��� ��������� ���� ��� ��������
������ ������������� �� ������ ��� ��� ��� ���� ����� ���� ��� ������� ��� ��
���������� �� �������� ����� ���� ����� ���� ��� �� �� ������ ����� ����������
�� �  ! ��" ���������� ���� ��� ��� ��� �� ����� ���� ����� �� ���� ���
�������� ��� ����������� �� ������

������ ��# ����� ��� ����� ���� ������ �� ��� ������ ������� ������ ���
������� ��� ����� ��������� ��� �������� �� �� ���� ����� ���� ���� ���
�������� ������ ������������� ��$��� ��� ������%��� ��� � ��&'(�&2 ����
����� �� !� ) �� �����*����� ��+����� ���� ������ �������� �� ����� ��������

,�%� �� �� -�..#/ ��� � ����� �� �0��������� �� ������������ ���� �1 ! ��
�  ! �� ��� ����� ���� ��� ������ ������������� �� ������ �� ����� ����������
��� ����������� �� ����������� �� ���� ������ 2����� ���� $���� ��� (����
��������� -�..1/ ��� �������� ����" ��� ���� ����� ��� ������ �������������
�� ������ �� �� � ���� ��� ���� ��� �� ��� *������ �� ,�%� �� �� $���� ���
(������������ ��� ������ �0��������� ����� ��������� ����� ������ �� � !!
��� �3!! ��� 4��� ��� ������ ����� ������� � ��� # ������ &�� ��� ������
����� ���� ���������� ��� *�� ��� ����������� �� ����� �� *���� ��#� 4��
�������� ������� ��� ������ ��� ��+����� ������ ����� ��������� ���� ����
���� ������� ���������� ������ ����� )� �� � ������ $���� ��� ������%���
��� ��� ���� �0��������� ������� ���� ���������� ������ ���������� �������
!�!	 ��� !��5 ������� 4�� �� ����� �0��������� ����� � ���� �� � !! ��
������ ��� ��� ����������� ���� ����� ����� �������������� 4�� �����������
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�������2 �� �� �

!����� �� �� �� " ���� ◦�
!����� �� �� �� " ���� ◦�
#�� �� �� � " ���� ◦�

$��%���� �� �� �� " ���� ◦�
!��� �� �� �� " ���� ◦�&
!��� �� �� �� " ��	� ◦�&
!��� �� �� �� " ���� ◦�&
!��� �� �� �� " ���� ◦�&
!��� �� �� �� " ���� ◦�&

��'���� �� �� �� ��� ���� ◦�&
��'���� �� �� �	(�)� ��� ���� ◦�&

#���� �� �� ��� " ���� ◦�&
#���� �� �� ) " ���� ◦�&
#���� �� �� � " ���� ◦�&
#���� �� �� � " ���� ◦�&
#���� �� �� ) " ���� ◦�&
#���� �� �� � " ���� ◦�&
#���� �� �� � " ���� ◦�&

������ ��	
 ������ ������� �� ������ ����������� ���� �������������� ����
�� ��� ����� ���� ��� �� ��� ������ �������������� ��� ������� �� �������
��� �� ������ ���������

�� ��� ���� �� ����� � !�������� �� ���� �� ��� ��"� ������� ���������� ����
��� ����� �������� #�� ��� ����� � !�������� ����� ��� $ ����� ��� ��"�
� ��%&'�%2 ���� ����� �� (�)$ ��� (�)) ���!����"��� #���� �� ���� �� ��"�
������� ���������� ���������� ����� ��� ������ ������������� �� ��� ���� ��
��� ������ ����� �� � ��� * ����� ���� �������� ���� ��������� ����� �������
#�� ���� �������� �� +���� ��� ������,��� �� -)(( �� �� �������� ���� ����
���� ������ ��"� ������ '���� ���������� ���� �� ���!���� �� ���� �� ���
������ ���� ��� ���� �� �� ��� ������ ��� ���� ����� ��� ���� "���� ��� �����
��� ��.����� ������ ������ '������� ���� ��.����� ������ ������� �� ������
��� ��"�� ��� ���� "���� ��� ������ ����� �� ���� ���� ��� ����� +����
��� '������������ ��� ����� � ������ '�%2 ������������� �� ��� ��� �� �����
���������� �� ���!���� �� ������/ ��� ���� ���� ���� ����� ���� ����� ��
���� ��� ,���� !���� �������� 0�,� �� �� ����� � ���� '�%2 �������������
���� ���� ��� ����� �� �� ���� ��� ,���� !���� ��������

1���� ��� #�,��� �2(((� ��� ��"��� � !�������� ����� ��������� �������
�� � ������� ���� ��� �!�� �� �����!���� ��� ���� ���� ���"� ���� ����� ��
!������ ��� ������ ���� ���� 3�������� �� !������ �� ��� ��� ����������
���� ����� ��������� ������� �� ��������� ������� ���� ���� ����� �������"�
�������� #��� ����� ���� ��� ���������� ���� ��� $( ������� ��� � �����
� ���� ���� � ������� ������ ���� ���� ����� #�� ������ ������������� ��
������ ��"�� �� 4���� ��	 ��� -))( �� �� �� �"����� �� -5 ���!��/ ���� ���
"��� ��� -*)( �� �� �� �"����� �� 6 ���!��� 7����� ��� ��� ��.����� �������

$2
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������� � ��� ���� ���� $0'* � $''* �, �� ���� �� �� ������ ��� �������

ln γ0Ca = −17661/T + 3.52 #+�'(

4 ������ ����� �� � �� ��� #$%%%( �/���������� ������ ���� ����� 3��� �����

����������� ���� ����� ���� ��������� ��� ���
������� ��
����� �� ���

�������� �������� �� �������������� �������� �� ������� � ������� ����

���� ��� �������� �������� �� ������� �� $0'* �, ���� ����� 
������� �����

�� � ���������� 
��� ��� ��� ����������� � ���� ������ ��� ��� ������� ���

��������� �������� ��� ��� �������� �������� ���� ��� ���� ����� ����� ��

��������� �� �� ���� �������� ���� �� �� �� ��� ������ ��� ��������������

�� �������� ��� �������� �������� ��� ���� �� ��

ln γ0Ca = −14300/T + 1.55 #+�5(

4 ���� ������� ���� ����������� ��� �������� �������� � )' �, �������� ����

$0'* � $''* �,

05



����� ��� ��	��� 
���� ���� ��� ���� ������ �� ��	� �� ��� 
���� ����

�� ����� ���� ����� �� ��������� ��� �������� ��������� �� ������� �� �������

�������� �� �������� ����� ��� ��	��� ������� ���� ��� �������� ��������� ��

�!!� ��� �"!� �# ��� ����� ���� �� ����� $� �%&������ $�

ln γ0Ca = −15427/T + 1.02 
'�(

)���� ���� ���� ��� *�$$� ���� � �� ��������� ��� #�+ ��� ,�+2 ���� ���

-.,�/01-12 ��$��� 
���)� �� � ��� ���3 ��� ��� ��4����� ���� �� ������ ���/

������� ���� ��� ,�� 1���� 
���!�

��� ���� �� ��� 
���" ���� ���� &�$������ ������ ��� ��� �������� ���������

�� ������� �� ������� �������� �� �������� ���� �4����$����� ������� )��� ��� ��

 ��&���� �����$��� ��� �� �� 5� ����� ��� �������� ��� ������$����� �� �������

$��)��� ��� ��� ������� ����� ��� 4������� � �� ����	 ��� �������� �� �����

������ ���� ���� &�������� � ������ �� �%&�������� ���� �� �6����� ���� ���&���

)��� ���� �&���������� �� ��������� ��� &������ &������� �� ������� �$���

��� ��4��� ������ ����  ��� ��� ����� �� ��� �������� ��������� �� �� �5!� �#


5.2 · 10−4 ��� ��� ����� �� �!!� �# 
8.6 · 10−4� 1 ���&������� ��&�������

��� ��������� $� ��������� ���� ����� �������7

ln γ0Ca = −15803/T + 1.61 
'��

.� ��� $��	 $� ,���� �� ��� 
���� � ����� $� +���� 
���' �� ������$��

)���� ������� )�� �4����$����� )��� ,�+2 ��������� #�+/,�+2 ��� �� 1���������

�� #�+ ���� 8��� ��� #��&��� 
��"! )�� ���� �� ����� )��� ��� �%&���/

������ ���� �� ��������� ��� �������� ��������� �� ������� �� ������� ��������

�� ������� )����

ln γ0Ca = −23006/T + 5.45 
'��

��� �������� ��������� �� ������� �� ������� �������� �� ������� �� �$������

�� ��� ��6����� )��	� ��� ���)� �� � ��� '���� ��� ���&������� ��&�������

�� ��� �������� ��������� �� ���� �� $� ������ ��� ���� ��� ��� )��	� �%��&� ���

����� $� +���� )���� ��� �������� ��������� ��������� ���� )��� ���&�������

���� �� ��� ����� )��	��

����� ��� $��� ���� ��$��� �$��� ��� *�$$� ���� � �� ��������� �� #�+3

$�� ��� ���� ������ ������� ����� $� 0���$ ��� 9�� ���� 
���" ��&&���� ���

�����  ���� �� ��� -.,�/01-12 ��$���� ��	� �� ��� ���� � *�$$� ���� �

�� ��������� �� #�+ ���� �� �� ��������� ��6����� ���� ��� ����� ����� ��

��� -.,�/01-12 ��$���� ���� ��� ��������� ��� �� �������� ��������� ����

�� �� ��������� ��6����� ���� ��� )��	 $� ����� ��� ��	��� 
����� ���

������$����� �� ������� $��)��� ��� ��� ������� �� ���� ����� �� $� ��6����� ��

��� �)� )��	� �� ��� $� ���� �� � ��� '��3 ��� ���� )���� ���� ��� ����������

�������� ��������� �� ������� �� $� ��6����� ���� �� ��� ���� ��������������

���� ��� $��� ���� �� $��� ��� ��������

5(



��� �������	 �
������� 
 ������� ��� ���
 �� ���������� �
� 
���� ������


 ��� ������� �
���������
� �� �����
� ������������ ���� � ���������������� �����

��� �������	 
 ���2 �� ����	 �� � ������ ��������� ���� ����� ��� �������	 


�����
� ���� ���� ��
�� �	 �
���� �� ��� ����� �
 
��
� !�
���"� ��� �# �


� ��$ �������� ��� ���������
� �� ���
 ��#������ 
� ��� �������	 
 %�� ��

������ ��������
� ��� ��� �������	 ���� 
� %�� ��� ���2 ��� �����
�� ��������

�� ���#��� &�'�

��

����

��

����

��

��		 ���	 ��		 ���	 ��		 ���	 ��		

ln
γ
0 C
a


��������� �◦��

����� ��� 
�����
�������� �� ���

���� �� ���
�����

(����� &�))* ���#������� ��#������� 
 ��� �������	 �
������� 
 ������� ��

��+���� ������
� �� �����
��

����� ��� ��	
�
	� ����
��	 � ������
�� ��� ����
�
��

��� 
��	 ������� ����������� ��� �������	 �
������� 
 ��������� �� ��+����

������
� �� �����
� �� �	 ��,� �� ��� �)--. ��� ��,� �� ��� �)--- � /� ��� +���

����	 ���	 ���������� ��� �������	 �
������� �	 ������������� �����
� ����

����0�2�3����2 ����� �� �
���� ��������
� ���� ���2 ��� �����3� 1����

�����
�������� ���� ��� ��� ��������� �
���������
� �� �����
� ���	 ������

����� ��� �������	 �
�������� /� ��� ���
�� ����	 ���	 ���
 ������������ ���

�
���������
� ��#������� 
 ��� �������	 �
������� �	 ������������� ������

���� ���
	�� �����
� ���� ����� ��� �
���������
� ��#������� ��� 
��� �


�� �
 ����� ���� ��� �������	 �
������� �� ��+���� ������
� �
� ��� +��� ����	

��� ,�#� ��������� �
 ��

ln γ0Mg = −11300/T + 4.51 �&�)� 

�� ��� ����� �
� )'�2 �
 )2�2 �%�

'.



���� �� ��� 	
��� ���� ���������� ��� �������� ��������� �� ��������� ��

������� �������� �� ������� �� ����� ���� ������ ��� ����� ����������� ���� ���� 

��!����� ������� "��� � �����!�� ���� ���� #�2$3 ��� #�6%�2$13� &� ��� ������

����� 	���� �� ���' 
��� ���� �������(���� ��� ������������� ���������� ��

��� �������� ��������� �� ��� ���� "�� �� "��� ��(������ ��� �� �������(����

��� ����������� ���������� ����( � )������ ����� *��� ����� ��� ��������

��������� �� !�

ln γ0Al = −3610/T + 0.452 	+�



�� ��� ���(� ���� 
,-. �� 
--. �/�

���(���� �� ��� 	
��0 ������!����� ������� "��� /�$ #�2$3 %�$2 ���(� ���

���� ��� ������������� �� ��������� ��� ���������� �� ���( ���������� ����

���������� �� ��������� ��� �������� ��������� �� ��������� �� ������� ��������

�� �������� *�� �������� ��������� �� 
-.. �/ "�� ����� �� !�

γ0Al = 0.45± 0.9 	+�
1

��� ��(��(�!�� ��������� �� ��� �������� ��������� �� ��� ���(� ���� 
,1- ��


-2- �/� *��� ���������� ��� �������� ��������� �� !� .�-+ ����( ���� ���� ���

����� !� 3���� ��� %��"������(�� 	
��, �� 
--. �/� *�� �������� ���������

����� !� ���� �� ��� 	
��� �� .�
� �� 
,-. �/ ��� .�11 �� 
--. �/ �������������

*��� �� ���� �� !� ���� ���� ���� �� ��� ������ ����� !� ���(���� �� ���

��� ��������	
 �� ����� ������ 
�����	 
��


*�� ������������� ���������� �� ��� ��4�� ���������� �� ���(� ��� ����� 

������ ��� ������������( ��� �������������� �� ��� �"� ����� ���( �������

������� # �������� �����" �� ��� �������� �� /�$ ��� %�$2 �� ��� !�����

������� �������� ���( ������ �� (���� !���"�

%��� ������� "���� 	��(� 5�� 	
�,� ��� 5��������� 	
�-+ ���� ������!��

������������� ���� ��(����� "��� ��� ����� ���(��� �� ��� /�$ %�$2 ������

�� �������� ��� �������� �� /�$ ��� %�$2 �� ��� ���(� *�� �������� !� 5��

�� ��� �������� �� %�$2 �� ����� �� �������������� �������� ������ "���� ���

�������� �� /�$ �� ��� ����� �� ��(������ ��(��� ���� ������������ �����

6������ ��� �������� �� /�$ �� %�$2 ��� �� �(������� "��� ������������ ����

�� ��� "��� !� 5���������� *�� 7�!!� ����(� �� ��������� �� %�$2 "�� ��

���� ���� ��������� �� ���� !��� ���"� ����� !� /������ 	
�0
� /�����������

��������( ���� ����� ��� ��������� (��� "���( ��������

����� ��� �	
���
 ���2

*�� ���� ������������ ������������� �� ��� �������� �� %�$2 �� !����� ��� 

���� �������� ���(� "�� ���� !� /���( ��� 8��(� 	
�,0� *�� ���������� "���

���������� ����( �������!�� ���� ������������ "��� ������� ���!��� (�������

,�



��������� �	
�� ��� ���� �� ���� �� ���� �� �� ���	
���� ��	 ��������	� ��	�

����� �
	 ���	 �� ������� �� ��	
 ��
�� ��� ���� � ������������� �
����

�����3�

��	 ���� 
	�	�� ��
� �	�	
������ ��	 �������� �� ���2 �� ������ ������	

���� �� �� ��
��� 	� �� ��   !� ��	� ��	 ��	 	"����
��� ����
������� ��

������ �	��		� ����
� ������ ������	 ���� ��� ������ �� �� � #����$%��	�

���	�
����� �
�� ����� ����
����� ��� ����� � ���� ��
		�	�� ���� &
	������

&�����	� ���	��

'	�� ��� ���&��� �()*�! ������	� ��	 �������� �� ���2 �� ��	 ������

������	 ����	� ���	� �� ��	 ����
������� �� ������ �	��		� ��� ��� +	$��$

� ���� ����
��	� ���� 	���	
 �
�&���	 �
 ������ ��
���	� ��	 ������� ���

�	�	
���	� �� (�� ��� (*  ��, ��� ��	 �������� ��	-��	�� �� ������ �� �
��

��� ��� ��	� �� ��	�	 ����������� ��	� ��� �	�	
���	� ��	 �������� �� ���

�� #����$%��	� ���	�
����� �� ����� �� ���
	 .�(. ��� �� �� �		� �� �	 ������

����	
 ���� ���	
 	/&	
��	��� ����� ��	 �������� &
����� CaO · SiO2 ���

����� �� �	 �� 	/�		�� ��
		�	�� ���� ��	
����	���� ���� �� (�� �� ��

��	 ���&������� � ��0 ��� � ��0 ���2�

���
� ��� �������� �()*(! ��� 
	�	
�	 �	 1�+ �	���
	�	��� �� �	�	
$

���	 ��	 �������� �� ���2 �� ���$���2 ���� �� (*. ��� ��	� ��� 	������	�

��	 �������� �� ��� �� #����$%��	� ���	�
������ +�
 ���� ���	�
����� ��	�

�		�	� ��	 �������� �� ��� �� ��	 ��� ���&�������, ��� ��	� ��	� 	

��	���

��	
��������� ���� �� ������	 ��	 �������� �� ��� �� ��2���4 ����
������

��	 #����$%��	� ���	�
����� ��� ��	
	��
	 ���
�	� ���� ��	 �
��� ���	 ��


��	 �������� �� ����

2�� ��� ����
 �()* ! �	���
	� ��	 �� &
	���
	 ����	 ������ ������	

���� �� �
�&���	 �
����	� ���	��	
 ���� ��	 	"����
���

SiO2 + 3C = SiC + 2CO �.�(.!

�� �	�	
���	 ��	 �������� �� ���2� ��	� ������	
	� ��	 
	���� �� ���� &���$

������ �� �	 ��
	 ��

	�� ���� �� � &
	����� &��������� �� 3��
� ��� ����


�()�4!� ��	 ���	 	/&	
��	��� �	����"�	 ��� ��	� �� ���� ��
��, ��� ����$


��� ��� ��&
��	� �� ��	 ��
� ���	 �� 2�� ��� ����
� ��	� ��� ������	�

��	 �������� �� ��� �� #����$%��	� ���	�
����� ����� ��2���4 ����
�����

�� � 
	�	
	��	 &���� ��� ��	� ������	� ��	 �������� �� ��� �� �����3 ����$


��	� ����� ��	 ������	� ��������	� �
	 �� ���� ��
		�	�� ���� ��
�	
 ���

�����
��	 �()�5!�

6��� 	� �� �()�4! �	�	
���	� ��	 �������� �� ���2 �� (*.5 �� ����� �

2����	� �	� ��	� �	���
	� &
	���
	� �� ��� ��� �2 ��� ����	 ��	 ����

��� &�
	 �
��������	 ��� ������	� ��	 �������� �� ���2 �
�� ��	�	 &
	���
	��

+���� ��� ���&��� �()�7! ��� � ����� �� ��	 ����
������� �� ������ �	$

��		� ��
��� ����
��	� �
�� ��� ������ ������	 ����� ��	� ��� ���	�	
 ��	

� #���� 	�	
�� �� ��
������ �� ���2 �� ������	 ��	 �������� �� ���2 ����

��� ��	
 ����� �� ���&��� �()*(! �� �	 ����

	��� ��	� ��� 	������	�

� 



��� �������� 	
 ��� � ��������� ���������	�� �� ���� ����� ���	 ��	���

���	����� ����� ����� �������� 	
 ��� �������� 	
 ���2 ��� ���	��	���

�������� ��� !�" #�# � ������� ���#� 	
 ��� �������� 	
 ���2 �� �  $�

� % ��# �&$$ �� �� ����� ������� �������� ����� 
�	� ����� ������	��������

������������� '��� ���	 #��������# ��� �������� 	
 ��� �� �  $ ��# �&$$ ��

����� ��� ����#��# ����� �� aCaO = 1 �� ��2���4 ��������	��

�

���

���

���

���

�

��� ��� ��	 ��� ��
 ��� ��� �

a
S
iO

2

xSiO2

����� ���� ◦�
����� �	
	 ◦�
����� �		� ◦�
��� �� �� ���
 ◦�
����� �� �� ���� ◦�
����� �� �� �		� ◦�

�� �� ����� �		� ◦�
�� �� ����� �	�� ◦�

���� ��  ���� ���� ◦�
���� ��  ���� �	
	 ◦�
���� ��  ���� �		� ◦�
���� ��  ���� �	�	 ◦�
���� ��  ���� �	�� ◦�

!���� �� ��"���� ���� ◦�
����� �� �#$���� �	�� ◦�∗
���� �� %�#���&�� �	�� ◦�∗

�'�(� ���� ◦�∗
%��� �� ���)�� �		� ◦�
%��� �� ���)�� ���� ◦�

*���&&�� �� �� �		� ◦�
*���&&�� �� �� ���� ◦�

(����� !��)* +������� 	
 ���2 �� � ����� �������2 ����� �∗ #��������# �

��������� ���������	� 	
 ��� ������� 	
 ���"

'�� �������� 	
 ���2 #��������# �� ��� �	��� #�������# �	�� �� ��	�� ��

,���� !��)� + �	������ ������ �������� 	
 ���2 �� ���� �� ��� �	�� � -���

�� ��� �	�.���# �	 ��� 	������ /0��.� ��� �	�� � -��� �� ��� � #���	��������

�� ��� �������� ����� �� ���� ��	��# �����3 �� ��� ��� �	��� ���� #	�� �	�

���	��� ��������� ���������	�� '��� ��#������ ���� ����� ��� � � �	����

	
 ���	� ���� ��� �	� ��� ���	����# 
	� �� ����� �	����

/�����	� �� ��� ����1" #�# � �������� ��������	� 	
 ��� �����	#������ ��#

.���� #������ #��� 
	� ��� �������2 ������� (�	� ����� #��� ���� #�#

�� 	.����2���	� �	 ��� 	�� ��� 	
 �	#�� �3����	�� 
	� ��� ��� �������� 	


��� .����� �� 
�����	�� 	
 ���.������� ��# �	�.	����	�� 4���� ����� �3���

��	�� ���� ���������# ��� �����	#������ .�	.������ ��# .���� #������ 	
 ���

������� �������� ������� '��� ���# ��� �	#�,�# 3������������ �	#�� �	 ��.�

������ ��� ��� �������� 	
 ��� �	���� ���� .������ '�� ���������# ��������

	
 ���2 �� �  $ ��# �&$$ �� �� ���� �� ,���� !��)� '�� ���������# ��������

 �



�� ����� �	
 ���
�� 
�
���
���� �
����
�
��� ����
 �� ������ ���������� ���

�� ���� ���

�
�� ���	 ��� 
�
���
���� ���� �� �	
 ������� ���	 ���� �� �	


���� ����
��

����� ��� �	
���
 �� ���

����
� ��� ���������
 ������ ��� � ����� �� �	
 �������� �� ��� ���  ��2

�� ������� �������
 ����� �� ��!! �� �	
�
 �	
� 
"����#���
� #����� �������

�������
 ����� ���	 ��$��2$ �2 ��� �����
�� %	
� ����� �	
� �
�
����
 �	


�������� �� ��� #� �
������� �	
 ����
�������� �� ����	�� �� �	
 ����� ���
�

�	
 
�
���
���� %	
� �����
� �	
 �������� ��
&��
�� �� �� �� #
 ��������

��� �	
 ����
 �� ���$ ��2 ����� �	�� �	
� ���
������
� ��� ��
� '�##�$(�	
�

���
������� �� )�� �	
 �������� ��  ��2�

 	���� ��� *��	������ ���+,� ��� � ������� ����� �� ����
� ��� ������$

���
 ������ #�� ���� ������
� �	
 ��������� �� �	
 �������� ��
&��
�� �� �� 

���	 ���� ������������ %	
�� �������� ���� ��� �	
�
���
 #
 �
����
� �� ���


�������
 �	�� �	
 ��������
� �
���
� #� ����
� ��� ��$���-
��. #�� ����� �	
�


�� � ����
 ���

�
�� #
��

� �	
�� %	
� �#�
��
� �	�� �	
 �
����� ����� ��

�	
 ���� ��� ���
�
� �� #
��� ��!! �� �� ������������ ������ �� ��3� %	
�

���� ��� ���������� 
�
���
��� �� ���! �� �� �	�� �
���� �	�� ���)��
� �	


�
����� �� ��!! ��� %	
 �������� �� ��� ��� �� ��	
� ����� ����� �� #
 ��$

�
�
��
�� �� �
��
�����
� %	
�� ��� ����������� ��� � �����
 �� /2. 02 .

02 ��� ��2� %	
� ���� ������
� �	
 �������� ������� �� ��� ���  ��2 ���	

'�##� 
�
��� �� ��������� �� �� ��3 ���� �	
���� ���� ��� ����� �� 
�
�$

�
�� ���

�
�� ���	 �	
�
 �� ���! ��� %	
� ���� �����
� �	�� �	
 �������� ��

��� ���
 �������������� �� �	
 ���
 �������� �� ���. �� �	
 ���
 �������� ��

�� �
�� �� 1
���

 ������� ���+�� �
����
� �	
 �������� �� ��� �� #����� ������� �������


����� �� �+!! �� #� ���#�
 �
�� 2�3�
����
�
���� %	
�
 �
����
�
��� ���



�
�� �
�� ���	 �
����
�
��� #�  	���� ��� *��	������ ���+,��  �������

���� ��������
� �	
 �������� ��  ��2 #� 
����������� �	
 �������� �� ��� ��

������ ���������� ��� ����� '�##�$(�	
� ���
������� ���� �	
�
�

������ 
� ��� �,!!,� ��
� �	
 ���
 �
�	�� �� �
�
����
 �	
 �������� ��

��� �� ���! ��� �+!! �� �� �	
� ��
� �� �
�
����
 �	
 �������� ��  ��2� %	
�

��
� γCa ���� �	
 ��
������� �������
� ���- #� ��-� 
� ��� ������ ��� '�##�


�
��� �� ��������� �� ��� ���� �	
 ���- #� 4�-����� ���  ��� ���5�� ��

��������
 �� ������� ����
 ��� �	
 ���
������ 6� ���� �	�� �
��� �	�� �	
� ��
�

�	
 ��������
� �� ��� ���
� #� 2��-���� 
� ��� �� ������ ���������� �� �	
��

������� ����
��

%	
 �
����� �#����
� ���� �	
 ��7
�
�� ���-� �
�
������� �	
 �������� ��

��� �� ������� �������
 ����� ��
 �	��� �� )���
 8��8� %	
 �
����
� ��������
�

��
 �

� �� #
 �� ���� ���

�
�� ���	 
��	 ��	
��  ������� ���+�� �#����
�

� ���
�	�� 	��	
� �������� �� ��� �	�� �	
 ��	
�� �� ��2 ��4 �����������

 
�
��� �� �	
 ���-� �
�
������� �	
 �������� ��  ��2 ��
� '�##�$(�	
�

�,



����������� �� 	����
��� ��� ������� �� ���� ��� ������� ���� �� ��� ��������

�� 	����	��� �� ����
����
���� 	��� ��	 ���� ��� �������	 �� 
��� ���������

����
���� ������� ��
� �� ��� ����
����
���� 	��� �� ���� ��
� ��� ����������

�� ���������� ��� ������� 
�������	 ����� ��� ��� ���
����� �� ���2 �����	 
���

��������� ����
����� �� ��� ����� ���	 �� �����	 �� ����	 ���� ��� ������

����
 ����������� �� ��� ������� �� ��� �� ��	 ��� ������� �� ���2 �� ���

	����	��� �� ����
����
���� 	��� ���� ��� ����������� �� 	��� ���
 ������

����������� ����� ���� ����� ��� ���� ���� � ����
����� 	��� �� ��� �������

�� ���2 �� ��� �� ���� �� ����� !�"#�

$��%���� �� ��� &"''() ���� ���������	 ��� ������� �� ��� �� "*++ �� ���


����� 
�	�� �,�������� ��� ���������	 ������� �� ���� �� ����� !�"! �� ��

�������� ������ ���� � ����
����� ����� � ���� �� ��� ��� ���� ���� �� ���

�����
�

�

�����

����

�����

����

�����

����

�����

����

��� ���� ��� ���� ��� ���� ��� ����

a
C
a
O

xCaO

	
��� 
�� �
��
��
� ���� ◦	
��
��
 
�� ����
����� ���� ◦	

�
�
���
 ���� ◦	
�����
 � 
�� ���� ◦	
�����
 � 
�� ���� ◦	

��� 
�� 	����
� ���� ◦	∗
��� 
�� 	����
� ���� ◦	∗

�������� � 
�� ���� ◦	

-����� !�"!. /������ �� ��� �� ��� ������ �������2 �����
� &∗ 	����
���	

�� ����������
 ����������� �� ��� ������� �� ���2)

*!



��� ��������	
 �� ��	 ����������2 
�
�	�

���� ��� ���	
�� ����� �����
���� ��� �������� �� ���2 �� �����������2

����� �� ���� ��  � �!"��� ������ ������� ������� ���� �� ���	���� �� �������

��� ��� ��"�� ��� #��� �����������2 ����� "���� �� ��
��	����$ %���

"��� ��� ������������� �� ������� �� ��� ����� ����� �!"��� ������ �������� #���

��� �������� ���&����� �� ������� �� ���� �� ����"���� ��� �������� �� ���2 ��

���� �� ��� ��
� #�� �� ���� ��� �� ���  ����� �������2 �����
$

������ �� ��$ �'���� ��� ��� 
��� ������ #��( �� ��� ������� ��������

���2 �����
$ %��� "��� )�  ��*"��
 ����������� ��� ��� �!"��� ��"
 ����

��� "���� �� 
������"
 ��� �����"
 �� �����
��� ��� �������� �� ���2 ��� ���

#���� ��!"�� ������ �� ��� �����������2 �����
 �� ���� ��$ %���� ���"��� ���


����� �� ���� �����
��� 	�����"� #��(  � ���� ��� ���	
�� ����� �� ���

 � ���� �� +�"�� ,$�-.  "� �� �� ���� ���� ������ �� ��$ � ������ � ��
�#���

������ �������� �� ���2 ���� ���� ��� ���	
�� �� ��� 
������"
 ���� 	���

�� ��� �����
$

/"�� �� ��$ �'���� ��� � �������� ����"����� �� ��� ����
�����
�� ��� 	����

������
 ���� ��� ��� �����������2 �����
$ 0� �	��
�1�� ��� �� 
����

�!"������ #�� � ������ �� ��� ��
� #�� �� �� ��� #��(  � 2��(���� �� ��$ ��

���  ����� �������2 �����
$ %���� 
���� �!"������ #��� "��� �� ����"����

��� �������� �� ���2 �� ���� �� ������ ��� ������ ��!"�� ������ �� ��� ����

�������2 �����
$ %�� ����"����� �������� �� ���2 �� ���#� �� +�"�� ,$�-$ 3�

�� ���� ���� ��� �������� �� ���2 �� ��
�#��� ��#�� ���� ��"��  � ��� ������

�� ��� ���2 ���� ������ �� ��� 	���� ������
 #���� �� �� ��  ��#��� ��� ���"���

 � ������ �� ��$ �'���� ��� ���� ��� ���	
�� ����� �� ��� ���� �� ��� ��!"��

������$

4��� ������ �� ��$ �'��'� ��� ���� ��� ���	
�� ����� ���� �����
����

��� �������� �� ��� ��� ��� "���� )�  ��*"��
 �����������$ %�� ����������

��� ��� ��� ���#� �� +�"�� ,$�� ��� �� �� ���� ���� ������ ��� ���#��(���

� ������ ��
�#��� ��#�� ���������� ���� ���� ��� ���	
��$ %�� ����������

��� ��� ��� ���#� �� +�"�� ,$�� ��� �� �� ���� ���� ������ �� ��$ � ������

��
�#��� ������ ���������� ���� ���� ��� ���	
��$

��#�
"�� ����� ������������ ��� �����������2 �����
 �� ���� �� ���

� ������ ��� ������������ ����� ��� ��� "	 �� �� #�5 ���$ %��� ��"�� ���

�������� �� ��� �� �������� #��� ���������� ��� ������� �� ��� ���� ��� ����

�� ��� �� �����
��� #��� ��� ���������� ������ ���� ��"��$ %���
�����
������

�� �������� �� ��� �������� �� ��� #��� ���������� ������������� �� ��� ���"��

��� ��		�� ������$

6�������
 �� ��$ ����� �����
���� ��� �������� �� ��� �� ���� �����


"���� ��� ��
� 
����� �� ������ ��� ���������� ���7� "��� �� ���  �����

�������2 �����
$ %��� ������������ ��
	�������� "	 �� '� #�5 ��� ���

�����
���� ������������ ����� ���� ���# ��� ��
� ����� �� ������ �� ��$ �'��'�

��� ���� ��� ���	
�� �����$ %�� ���������� ���� �����
���� ��� ��#����

�-



0

0.2

0.4

0.6

0.8

0 0.2 0.4 0.6 0.8
0.2

0.4

0.6

0.8

1

[0.9]

(0.9)

0.9
[0.8]

[0.7]
[0.6]

[0.5]
[0.4]

[0.3]
[0.2]

[0.1]
[0.05]

[0.017]

(0.8)
(0.7)

(0.6)
(0.5)

(0.4)
(0.3)

(0.2)
(0.1)

(0.05)

0.8
0.7

0.6
0.5

0.4
0.3

0.2

0.1

0.05

x
S
iO

2x C
aO

xMgO

[ ] Rein and Chipman

( ) Morita et al.
Eriksson et al.

������ ��	
� ������� �� ���2 �� 	��� �� �� ��� ������� �����������2 �������

�������� ������ ���� ���� !� ��� �������

"��� �� ���#��� $	%�&' �(�� ��� �����  ��� �� )� ��� ������� �� ���

�� ���2 �� ��� !����� �������2 ������ �� �����  ��� ��� ��#��� ����

��� ���* !� +��!������ �� +��� $	%,�' �� -� �� �(� $	%%�' �� 	��� ��� .��

��������� ��� �� ��(�����(� ��� ��������� �� �� !� ���� �� )���� ��	/� +���

!������ �� +��� ���� ��� ��������� ����� ���� �#��������� �� 0�!!��

1���� ������������ .�� ������� �� ���2 ���� !� -� �� �(� �� �(�(��� 

����� � ������ ����� �#����2����� �� ��� ������� .��� �������� �� ���� �

��� �� !� ���� ������ ���� ���(��� ���������( ��������� ��#�(� !� 3((����

�� �(� $	%��'� .�� ���(��� ��������� ��� ��������� ��� ��(� � �� )���� ��	/�

&&



0

0.2

0.6

0.8

1

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

Kalyanram et al. 1500 ◦C

[ ] Rein and Chipman 1600 ◦C

( )
Morita et al. 1600 ◦C

(0.001)

[0.01]

0.01 (0.002)

(0.003)

(0.005)(0.01)(0.02)
[0.02]

[0.04]

[0.004][0.005]
0.02

0.003

0.03

0.004
0.005

0.015

0.0075

x
S
iO

2x C
aO

xMgO

������ ��	
� ������� �� ��� �� ��� ������� �����������2 �������


�



0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

[ ] Rein and Chipman

( ) Morita et al.

(0
.1
)

[0.06]

(0
.2
)

(0
.3
)

(0
.5)

[0.1]

[0.2]

[0.5]

x
S
iO

2x C
aO

xMgO

������ ��	
� ������� �� ��� �� 	
�� �� �� ��� ������� �����������2 ����

����

�

���

���

���

���

�

���� ���� ���� ��� ���� ���� ���� ���� ���

	

�
�
��

xSiO2

���� ��� �������� ���2
���� ��� �������� ���

���������� ��� ��� � ���2
���������� ��� ��� � ���

!" �� �#�� ���2

������ ��	�� ������� �� ��� ��� ���2 �� 	
�� �� �� ���  ����� �������2

�������

!�



��� ��������	
 �� ��	 �����2�3����2 
�
�	�

����� ��� ��	�� 
���� ������������ ��� ��	��	� �������2���2�3 ������ ��

�����	��������� �����	������ �� ��� ���� ��� �� ���� ������������ ��� ����	�

������� �������� ������ !��� ��	� ������	 ��� ���� �� ��������� ���	�����

����� "	�"�	���� �# ��� ������ ��� �� ����$����� #���������� ���	���������

���� 

��%����� 
��&'�� ��� ���� �(���� ����	 ����� #	�� ��� ����	� �������

�������� ������ ���� ��� ��	��	� ������2�3����2 ������ ��� ��	� ���� ��

�������� ��� �������� �# ��� ��� ���2 �� �&))��&) �� !�� �������� �# ���2

�� ��� #�	 #	�� *������ �� ����	 ������� ��� ��� �	���� �# ��� �������� ��	���

�� ��� ��	�� ���� ����	 ������� 

+�� ��� !����	 
���)� ����	����� ��� �������� �# ���2 �� ��� ������2�3�

���2 ������ #	�� �&) �� �&&) �� ����� ��� ���� ������ �� "	�������� ���

��	���� #�	 ��� ����	� �������2 ������ !��� ���� ��������� ���������� ��

��)) �� �� �(�	�"������� !�� ���2 ���������� ��	�� ���� ���� ��� ��	% ��

,��� ��� ���"��� 
���&� !��� ���� ��	���� ��� �������� �# ��� ��� ��2�3

����� -���������� �����	����� !�� ���������� �# ��2�3 �	� ���� ����	 ����

��� *������ �� ,��� ��� ���"��� ��� ��� ���"� �# ��� �������� ��	��� �# ���

�	� ���� �����*������ ��.�	��� 

+�����	�� �� �� 
���)� ����	����� ��� �������� �# ��� �� ���� ������ ��

�&)) �� ����� ��� ���� ������ �� ���� ���� �� ��� ��	��	� ����/������2

������ !�� ������������ ����� ���� #���� ��	�� ���� ���� ��� ��	% �� /�	���

�� �� 
0))0� ��� ,��� ��� ���"��� 
���&� 

������	� 
����� ���� ������������ ���� ��	��	� ���� ������ �� ��)) �� ���

#���� ��� ������������ ����� �# ��� �" �� 0)1 ��2�3 !���� ����� �	� �� � #��	��

���� ��	������ ���� ����	� 

���	� ��� �������� 
����� ������������ ��� ��	��	� ������2�3����2 ����

��� �� ��') �� ����� �����	��������� �����	������ !���	 	������ ��	�� �����

���� ���� ,��� ��� ���"��� 
���&� ��� ����� ���� ���� +�� ��� !����	


���)�2 ��� ���	� �� � ���� �� ��� ����������� ��	�� �# ���2 ���� �� ��� ���

��	��� �� ��� ��	% �� ��� ����	� !��� ���� ����	����� ��� �������� �# ��2�3

����� �����	��������� �����	������2 ��� �������� ���������� ���� �	� ����

����	 ���� �� ����	 ��	%� !��� ����	����� ��� �������� �# ��� �� -�����

����� �����	�����2 ��� ��� ���	���������� ���� ���� ���� ��� ��� ��		���

��� ����� ���� ���� #���� �	��� �������� �# ��� 

,��� ��� ���"��� 
���&� ������������ ��� ��	��	� ������2�3����2 ����

��� �� �&&) ��� ��)) �� ����� ��� ���� ������ �� "	�������� ����	���� #�	

��� ����	� �������2 ��� ��	��	� ����/������2 ������� 3����� ��� ���"�

��� 
��&� ��� ���� ���� � ������	 ����� ���� ���	� ��	���	 !�� 	������

#	�� ��� ����	 ����� �� ,��� ��� ���"��� �	� ��	� �(������� �� "	��������

��������� ���"��� 
����� #���� �� �		�	 �� ��� ����� �# ��� -���� ���	��

�# #�	������ �# ���2 ����� ��� ���� ��� ���������� ���������� �� ��� "	������

&4



����� �� �� �		�
����� ��� ���� ����	��
�� �� ���������� �� ��� �
� ��2�3

�� ���������� �
���	����
�

��
� �� ��� ��� !" ����	��
�� �� �������� �� ��� �
 �� ��� 	�� #�	�

�� �� ��$��� 	����
 �� �� ������2�3�%��2 ������ �� �!&& ��� ��� ����

%
 �� � �����
� �
� ����	��
�� �� �������� �� ��� ����� �
 �� ����������

�$�����	���

��� �
� %���� ����!" �
���������� �� ���������� �� %��2 ���
� �� ��$�����

��
�� �
 �� ������2�3�%��2 ������ �� �''& �
� �!&& ��� ���� ����������

(�	� ���� ������	 (�� �� ���������� ���
� �� )��
 �
� ��#��
 ���!'" ��

	������� �� ���������� �� ��� �
� ��2�3 ��	 �� (��� ��$��� 	����
 �� �''&

�
� �!&& ��� �� �������� �� ��2�3 ��	�� �����	 (�� �� (�	* �� )��
 �
�

��#��
 ��
 �� (�	* �� +�� �
� �����	 ���!&" (��� �� ������������ ��	���

�� ��� ��	�� �����	 (�� �� (�	* �� +�� �
� �����	�

,�	��� �� ��� �-&&&" ��� ��
� �� ���� 	���
� (�	* �
 �� �������� �� %��2

�
 �� ������2�3�%��2 ������� ��� ���� �� ���� ����� �� #	��������

����	���� ��	 �� ��
�	� ����%��2 �
� ��	
�	� ����,���%��2 ������� ��

�''& ��� ,�	��� �� ��� �-&&-" ���� ����	��
�� �� ���������� �� ��� �
� ��2�3�

�� �������� ��	��� ��	 ��� ��	�� (��� (�� �� (�	* �� )��
 �
� ��#��


���!'" ��� �� ���
����� �� �� ���������� �	� ����(�� ��(�	� �� ��������

��	��� ��	 ��2�3 ��	�� (��� (�� )��
 �
� ��#��
 ��� �� ���������� �	�

��(�	 ����� .& ���/ ��2�3�

� ��	����
���� ��������
� �� �� ������ �� ���� ���
 ��
� �� ,��

�� ��� �-&&!" �
� �� ���������� ��� ���
� �	� �
 	��������� ���� ��	����
�

(�� )��
 �
� ��#��
 ���!'"� ,�� �� ��� ���� ���
� � ���� ��	����
� (��

+����
	�� �� ��� ���!&" �
� ��
� �� ��� ��� !" (�� 	��#��� �� �� ��������

�� ����

�� (�	* �� )��
 �
� ��#��
 ���!'" �� ��
����	�� �� �� ���� 	�#	���
�

������ ��	 �� ��	
�	� ������2�3�%��2 ������ �� �!&& �� ������� �� �� �����

��	����
� (�� �� (�	* �� ,�	��� �� ��� �-&&&" �� �''& ���

'�



��



������� �

���������	
�

� �������� ���	
����� �� ��� ����
������ �
�	���
� �� ���� � ���� 	�����


���
��� ���� ��� �
���
���� �� ����
����� ����
���� �� ����
������ �
��

	���
� �� ��� ���	
���� � ������ ����
� ��� �
�	���
� ��
 ������ �
���
����

�� �������� ��	� ���
� ��� ��� � �		�
��� 	��
�� �� �����
���
� �� ����

��
� �� ���� ���	
���� ��
�� ���� ����
��� ������� ����� ��� ������� �
�

���� � ��� ���� ��
� �� ���� 	�����
�

��� �������	
�� � ��	��
���

����	� ���� ��
 ��� ����
����� ��� � ��
��� �� �� ����� ���  �
� �����


���� � ��
��� �� !!�" # ��� ���� �� ���� $�����% ����	� ���� ����� &'' ����

�� ��
�� (�� ��
� ����� ����	� ��� ���� �� ������ ��� ��
� �����


�������
 ���� ����	� � � �
������ 	
�	���� ���
 �
�� ��������
�� � ��

��	��� ��
�	� ��� ���� ��
 ��� ������ �� ��� ����� ������ ��
� )��	���

� � ����
�	����� 	����
 ����� (�� ��
� ����� ����	� ��� ��� 	
�����

�� ������ �� � ��*� �
�	��� �� '�&+, �� �� +�' �� �� 	����� �� ��	���

� ���
�-��
�	 �	�� ����
� ������ � �����*�� ����
� (�� �����
 ������ ���

� ������ �� ����
�� ���
�� �
��� �� 	���� �� ���� ��
 � ��
��� �� ����
��

����� (�
�� ���	��� �� ��
� ����� ��
� ���� ���������
 ���
� ��� .
��

���	� ��� ���� � ��� ���
� /�0���02 ������� (�� ��	�� ���	� ��� ����

� ��� ���
� ��0���02 �� ��
�
� /�0���0���02 �������1 ����� ��� ���
�

���	� ��� ���� � ��� ��
�
� /�0���203���02 �������

�����
 ����� ���� � ����� ������ �� ���
��������� 2'' � ��	� ��
� ����

�
�� !!�, # ��
� �
 ��
�
 ������ ������ �
�� 	����
	��� �������
�� (���

��
� ���� �� ������� �� ����� ��� ������ �� �	����� ��� 	����������

���� � ����� 3�& ����
� ������ ��	� �����
� � � �
������ 	
�	���� ���


�
�� ��������
�� (�� ����� ��
� ������ �� )��	��� � ��� ���� ��
�	�

�� ��� ����	� �����
 �����1 ��� ��� ����� ��
� 
������� �� ����� ��� ��
� �����

�� ���
� ���������� 	���������� (�� ����� ��
� 	
����� �� � �����
 � �

������ 	�
���� ���� ���� ������ ��	� ������ �� 	
����� �� �'�+, �� ����


4&



����� ���	 ��
��� ���������� �� ����

��
 ����� �� ����

��� ��� ��� ��2�3 ���2

�� ��   ��

�! "#   #�

�" " !�  ��

��  "�  #�

�� �  � � 

�# �  � � 

�$ !  � � 

�% !  � $ 

�&' �   � 

������ ��	
 ��������	��� ��� ���
�����

����� ��!	 ����(
�) ���������� �� �����
 ����� ��

��� ����
 ��
����*������ +��,�
- ����
� ��
����*��

���� �� ���� �.����

��� ��� ��� ��2�3 ���2 +��,�
- /�0

�� ���!  ��  �� ���� � !��

�! "#�!  �� 1 �� #"�$ � "��

�" " �% !"�#  �� ���" �  �%

��  �� ""�&  �� #��� &&�&

�� � ��  �� "%�& � �$ � !�%

�# � ��  � &�% "&�� � ��$

�$ ! �&  �� � �& "%� � ��"

�% ! �&  � � �" #%�# &&�%

�&' �%�&  �"  �� � �� �  �%

������ ��	
 ��������	��� ��� ��� ����� ��� �2�3�

�.� 2��� �������� ��� �� �.� �����
 ����� ��� ���� )���) ���. ���
�3������-

�  ���� ��
�� /�� &&�&%�42�30� �.� ���������� �� �.� �����
 ����� ���

����(
�) �- 5+6 ����
 �
���
����� ��) �.� ����(
����� 
��(��� �
� �.��� ��

����� ��!� �.� ����(
�) ���������� �� ���� �� �� �� 
�����,��- ���) ��
������

���. �.� ��
����) ���������� �� �.� �����
 ������ � 
��,�
- ���� �� �  �

����
� ��
����*����� ���� ��)����� ���) ��
��
���� �� �.� 5+6 ����
(�����

���
�3������-  ��� 6�2�3 ��� ���� )�����) �� ��� �����
 ������ �.� �����

���(�� �� ��.�
 �3�)�� ��� ����(
�) �� �� ���� �.��  ���� �� ��.�
 ��
)�

��� �.� ����� ��� ����(
�) �� ������ �� �� ����� &&�%� ���7 ���7 ��2�3 ��)

���2 �� ������ ��� ����(
����� 
��(��� �� ���� ���������� �- 5+6 �
� ��,��

����
 ��
����*����� �� �.� 
��� �� �.�� �.�����

#!





��� �������	


� ������� 	� 
� �	��� ��
�� ��� ��� �	� ��� ���	�
�� 	� ��� �����
������
�
���� ��� ��	�� � ���
�� ���
�� 	� ��� �������� ��� ������� 
� �����
�� ����
�� �� ������
��� ������� ���	��� � �����
�� ���
������ ����� �����
��
��� � ���� �
�� ������� ��	�� ���
������ �� ��� ������� ��� �
������ ���

������� ����
�� �
��� 	��� �����
�� 
� ������� 
� ��� �	�  	�� 	� ��� ��������
��� ��� 	� �����
�� �����
��� ��� ���	������ 
� ��� ������� �	 �� �
���� 
����
	� ����
��! �� ��� �����
����� 
� ��
� �	�� ���� �	����� ���� ���	�
���	������ �� 	�� ��� ��������� "#���� �����	�	����� $%�#&'(�)%�#*+'(�,
���� ��� �	�� �	 �	���	� �� ������� ��� ����������� ������� ���� ���
��	�� �	 �� ������ �	� ���� �	�� ���
	� 	� �
�� �� ������������ �� �	 �&++ �-�
.���� ����/�� �
�� ��� "#���� �����	�	���� 
� ��� 
�����
�
�
�� �	 0������
	��
��	�� �		� ����������� �� ��� �� �	������ �	 ��� �	���� $�	� �����
	�,!
�� ���� ���� �	���� ��� �� ��� �� ������
	� �
����

� 1��	����� 2�+3 %45 �	���	���� ��� �	������ �	 ��� �����	�	���� ���
�	 �	���	� ��� ����������� ��
�� ��	���� �����	�	���� ��� ��� �	 �������
�� �	� ��� ����������� �
��� ���� ��� ����
��� ���	���	�� ����� �����
�����
6	�� 	� ��� 
�
�
�� �����
����� ���� ����	��� �
�� ��� �	���	���� �	������
�	 �� 6#���� �����	�	���� ����� 	���
� ��� ���
������ ����
�� ����� 7	��
���� �������
	� 	� ����������� ��� �	����� ���
��� �� ��
�� � ��� "#����
�����	�	���� ����� ���� ��� ����
��� ����� 	�� ��� �	������ �	 ��� %45
�	���	���� �� ��� 	���� ��� �	������ �	 ��� ��� �	�����

��� �����	��

18��� ��	���� 	� ���� �� �
�
�	� ��� ��� �	� ��� �����
����� �� �	�� ��#
���
����� ���� ����	��� �
�� �9 ����� 	� �
�
�	� �� �9 ����� 	� ����� :
��
���
�� �����
�� ����
���� ���� ��� �	� �	�� �����
����� �� ��� ����
����
���� /��� �
�� �
�
�	� �� ���� ���	�� ���� ���� ����� 
��
� ��� ��������
��� ������� ��� ���� �������� �	 ���� ���� * �
��
��� �� ��/��� �
�� �; 	�
9; ���� ���	� ����� �
���� :���
�� ��� ������ ����� ��� ��
� �������
	� ��
�&++ �- ��� ������ 
� ����	�
������ �9 �
�����! �� ��� ������� ���� ���
�� ��
� ����������� �	� +�& �	 �3 �	���� ��� ����
�� ��� ��	��� ����� ���
������� �	�
�� �
�� �� ��� ������� �		�� �	 ��� ����
�� �	
�� 	� �
�
�	� 
�
��	 �
������ ��� ����������� ��� �9+ �- ���	� ��� ����
�� �	
�� 	� �
�
�	�
��	���� ��	 �
����� ����� ���� ���
��

� �	������ 
<����� ��	����� ��� ��� �	� � ���
�� 	� �����
����� �����
�
�
�	� ��� ���	�� �
�� 
�	�� �	� ���� �����
���� � �����
�� ����
��� ��� /���
�
�� � �
����� 	� 
�	� �
�� ==�== ' ���
�� �� �
�
�	� �
�� 3; ���
��� �
��
�	��	�
�
	�� �
�� � �	��� ��
��� 	� �9 ����� 
� ��� ����� ��	� 9+' 
�	� ��
9+' �
�
�	� �	 �++' �
�
�	� ���� ���� ����� �
������ ���� ��� �� �&++ �-
���� ���	� ���	������ �	� 	�� �	�� ���	�� ��
�� �		�� �	 �		� �����������

&�



������ ���� 	�� 
��� �� �� ���� ������� ����� �� ���� �����
��� �� �� ��

������� �� �� ����������� � ������ ������� ������� ���� 	�� �� � ��� ��


��� ���2 �� ��
 ���� 
���
 	�� ������������  �� ��� ����� !�� ""�"#

� $2�3% 	�� ��� &���
 ��� �� �������� �� �� �� �� ����
�&�
 ������������

������ ��� ���� 	�� ��
� �� ������  �� � ""�"# � ���� ��� 	��  �� � ""�""�

���� ���2 ��
 ������ ���� ���� �� �� ���� 	�� �� �� ���� ����� ������

��� �������� 	�� ����� �����
 ����
� �� ������� ��
 ���
 �  '�� �� ��� '

����� ����� �� ���� �����
��� �� ���(������ 
�������
�

��� ������ �	���	�
��

$��) ���������� �� ��� ���� ��
 ������� 	�� � �� 
�������
 	�� �� ����

�������� �� ��������� ����
�&�
 ���� ��
 ������� 	��� �������� �������
 ����

�� �������� 	�� �����
 � ���� ��������� ������ � )������ �� ���� �� ���

���� ��
 ������� �� ��������� *������� �������������� 
�� � ��������+����

��
 ���������� �,��� 
����� ����
�&����� ����
 �� ��� 	�� �� ������+�
�

���� ���� ������+�
 �������������� �� ����
 �� �����
 �� ���-�.���������

���
������

� ������� �����
��� 	�� �����	�
 � �����(� � ���
 ��������� �� �������/

���� ��
 �������� � &�� ��� �� �� ������� 	�� �������
 �	�� ������ ��

��� ��� ����� �� ������� 	�� ����(�
 ����� � 
�����
 ����
��� ������� ��


���� 	��� ���� �� ���)�� �	�� ���� ���� ���� ����� �� ������ ��� (������

������� �� ���� �� ������� ������ ��
 ������� �� ���� ������ 	��� ����
�
 �	���

��� �������� �� �� ���� ��
 ������� ������ 	�� �����.����� 	����
 �� 01 ��

����������� ��
 ������ ������ � �����
 ��������� �� �� �������� �� �� ����

��
 ������� ������ 	�� 
��� � ������ �� ��������� ���� �� �� ������� ������

��
 �� ��������� ������� �� �� ���� ������ �������(����

�����
 ������ ���� ��
 ������ ���(�� 	��� ���
 	��� ���
���� �� ��-

������ ���� �������� � �(��
 ������������ � ������ �����
� 
��) ����

	�� ���
 � ����� �� ���� ��
 ������� ������ � � ����������� ��	
��� ����-

��� 	�� "2 ����� 	�� &�� ������
 ���� ���� � ������ �� ������� � ��

����� 	�� ������ � ���� ������� ��� �������/ ������/ ������ ��
 ������

��� ������� 	�� ������
 ��
 �����
 	�� ������ ��	��� ���� ������� ����-

��� ������� 	��� ������
 ������ ���� ������� � �(��
 �����-����������� ��

������� 	�� ���� ������� ��������

��� �������

��� 3�*-4� �������� ������ ��	�
�	�� ����
� � 	�� ���
 � 
�������

�� ����� ����� �� ��� ������� ��
 ���� �������� ���� �������� 	��

���� ���
 � 
������� �� ����������� �� ���� ������� ������� ��
 ���� ��

�������� ����� ���-������� �� 5�-6� �� 	�� �)�� ���� ���� ��	
���
 ������

��
 �������
� 7��� ���-������ 	�� 
�����(�
 ��  �� �8 �������� '#� 02�3

'�



��� �����	 
�� �� �� ����
���� ��� �� ������	 ������ ���� ���� �� ����

�� !"# �� !�� �� ���� ������$�� �
���

%�� ��&��'�
�� ������&������ �� ��� �
�� �� ��� � �� ���� 
� 
  
�&�

��
��
�� ��(�
���� ������� ��� ���)�
�� �� *��� ��&� ��
����� �
��� ����

�����(�� ��� ��� ����� ����� �� ��� �� ���� �
�� �� +�  
��� 
�
 ���� �� ��

�� ������$�� �
��� �
� 
���� �� ��� �� ���� �
�� � ������ ��� 
���� �� ����&

���� ���� ��� ������
���� 
�� ��
����� �
�� ,�� 
�
 ���� ���� �� ���� ���

�
�� 
� ������ ���� ����& ����- ��� 
  ��� (�&����� ����� ����� �
� ���
����

,�� � 
& �
�� �� ������ 
� 
�������
 ���
����� 
���� 
����& 
���� �� �����

�� ����� (� +� ���� ���
����� ��� � 
& �
�� �� ���� ��
��� �� !�� �. 
� "��

�
�� �������� 
�� �� � 
� ���� ������
���� ��� "� ������� ����& 
 �� ������

/ ��
.�%*0

% ���
  ��&��
 �� ���� ��
��
�� ��������� �
����
 ���� 1+�, �
� 
�
 )

���� ��&����� ���� 
  �� ���� �
�� �� ��� � ������ 
 &�� �&��
 ��������� �
)

����
 �� 
 � 
& �
� 
�
 ���� ��&����� ���� ��� � 
& �
�� �� ,�� 
�
 ���� ��

����� �
����
 � ���� �� ��
���
� � 
&������� ���� ��� ��������� (
 ��� ����

������� �� ����� ��� 
  
�
 ���� ���� ,�� ����������� �� ��� � 
& �
�� ��

���� ������� �� ��� �
2�� � ������ ���� ���������� �� 34� ����& ����� & 
��

����� ���� �� &�
�� �� ���)�
�� �� � 
&

,�� ,����� �������'� 0 ����� ! �� 
 ���� � �������& �
&����� ������ '� �

�������(� � ���� �� � 
��
 �
�� ������������ ����� �
� 
 ���� ��&��� ��)

�� (��& ����� ��
� ��� ���� ������ 5�
����� �)�
��� +.6)�� �����������

���� �
�� ������������� ����������� ����& 
 5�
����� � ���������� �� � ���)

�
��� ���
��� �� ��� ���� ��&��� ���� ����� 7��������  ����� 
�� 
 �� ������

��
� ��� 
 5�
����� � ���������� ���
��� �� �8����� �  �� �
��&�����  �(� �


�� (��� ��&� �������(��� ,�� ���� �� ,���
� �!���	 ��������� ���� ����

�� �
�� ������������ �� ���
� 
�� ���� ���
� � 
���� �
�� ������������ �
�


 �� �� ����� �����

��� ������	
��� ��
��

9��� ��&� �� ��� ������
���� ���' � �� ��� ��&��� ���� ��� ���� �������

������
���� ������ ��� ����
�� �� ������ ��� 
����
�� ������
���� ��
����)

����� ,�� ������
���� ���' � �� ��� ��� $��� �
� ��
����� ���� ���� ���


�� ������ �� ��� ����
�� ����& 
 :)���� ���������� � ��
�������� ����

���� ��� 
�� ������ �
� �
�� � ���� �� � ����
�� ������
������ �
���� ��

��� ���������� � 
����& 
� 
 ��� �� �� � '�&�� �� ��� ���� ���� �� ��� ���

$��� ��&��� �! ����� ��� ��
����� ������
���� 
�� 
 ��&��'�
�� ��;������

�� ��
����� ������
���� �� ���� �� ���� ���� �� ��� ��� $��� �� ��� ����
��

���
��� �� ���� �;���

% ���� ������� ������
���� �� ��� ��� $��� �
� ������� 
�� ��� ����
��

�
� ����'�� �� ��
� ��� (�����
 �������� �� ��� �
��
���� ���� � 
��(� 
��

�� �� ��� ��� $��� ���
�� 
�2���
� � ��&��� �" ����� ��� ����
�� 
����

##



����

����

����

����

����

����

����

�� �� �� �� �� �� �� �� �� ��

	

�

�


�
��



�◦
�
�

������	
 ��� ���� � �����	
 �	��

��� ��
��� ����

��
�
�

������ ��	
 ������� ��� �������� ����������� ������ �� ��� ��������

��� ������������ �� �� ������� ����� ���� ��������� �� ���� ��� ���

���� ��� ��������� ������ �� ��� ����������� ������ �� ��� ��� ����� ����� 
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���
��������� ($ �#� ���� ��� ���� �� �� ���2����� �� ���������� ������!�

��� ���-� ��� ����
�� ���- ����������� ��
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���� ���� ��� -���
���� �� ��� 
������� ��6��- ����� �
��- ����������

�� �������� +73 �� � !������� ��������� ���� ��� �!���
��� �
��- ������

���������� �� ��� �����
��
� �� ��� ��-�� � .$8%$$, 
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	� ��� �������2� �������2� �����������2 ���

������2�3����2 ������ � �� ���	��� 	 ��	� �� ����������� �� ���
��� ���

�� ��� 	 ���
� ����������� �����	�� ��� 	 �� ����������  !�������� 	

�������� �� ����������� ��� ���� ��� ����	���� "�� �	� ��
� 	� �� ����

�#���� ���	�� �� ��� 	� �� �!�������� ���� ����	����� $��
�� �����������

��� �� ���
����� "�� ���	�� �� ����	�#����
 ��� �	� ��
� ���� �#����

�	� �!�������� ��%� ���� 
	���
�� ��� �	�	� �	��� ����
	�� �� �	��

�!�������� ��%� ���	 ���� 
	���
�� ��� ���� ����
	� 	 ����	�
� ��������

���� �# ������� 	� �	�	� ��	� ���� 	 ����
	�� ��� ���� 
	������ �	�	� �	� ���

���� �!��������� ��� ��# ��� �������� ���� �����	
� ��� ��&���
� 	� ��	� 	�

�� ��������	� 
	�'
��� ��� ���	 ���� ��%������� �# ������ �� 	 () �*

��	� 	 ����
	� ��� �� ������ ��	� ���� �!�������� ��� ��������� ���� �	��

��	� �� �#��� �� 
	�������� �� �� ��� 	� ��� 
������ ��� ���	� ���� �� ���


����� ����
��� � +(* 
	�"���
� ����%�� ����� 	� ���� �����
�� ������

,����� (�- ��	�� � 
�	�����
�	� 	� �� 
��
���� ���� . �	��� �	� �� �	�

����
����
� ���� �� �� �����# �������2 �#���� ��� ����
	� �� ���� 	 �� �� ��

������ ����	����� �# ����� ���� ��	���# ��� �� ���� �	� �	� �!��������

�!
�� �	� �� ������ ��� ��	� ���	#��� 	� ����
	�� �� ���� �!�������� �� ���	#

��� �������� �� �� 
��
���� ���	�� ���� ��� ����� ��� �� ���	# �������� ��

�� �		� 	� �� 
��
���� �	� ��� ���� �!��������� �� 
�� �� ���� �� "����

(�/ �	� �� �!������� ��� 0(* ��	� �� �� ���	#�

��� ��� ��	
�� 
�����2 ������

��� ���� �������� ���������� �� ��� 	� ������� 	� �	�	� ��	� ����
	� 	

���� �� �� ��1���%�# 	� �	�	� �� �� �#���� � �� ��	�� ��	� 2�����		 � ���
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	��	���� �# �� ���� ������ 5�#��� � ���
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SiO2(l) + C(s) = SiO(g) + CO(g)



����� ���	 
����� ���������� ��� ���� ���������� ���� ������� �������

���� �� �� ���������� ��������� � �������� ����������� ��� �� ��

������ ��� !��2 ������ "�������� �� ��#�� �� $�% ��������� ����#���

����� �� �� �������� �� ���� �������� ������

���� !��2 ��� & �� !��� & �� !� �� �� !�


'� (�) (*%) (*%) (���*) (���*) (���*)

�!+ + ,-�. -,�/ < 3 118.2± 24.0† < 30
�!� +�, ,-�/ -,�- 21.2± 5.0 102.1± 2.0 355± 173
�!/ - ,/�- -.�0 74.4± 3.1 45.1± 3.1 393± 162
�!- , ,+�- -$�0 81.5± 3.0 36.0± 3.7 840± 276

�!0(1) $ �.�. 0/�� 57.3± 8.1 26.8± 3.4 630± 117

�!�(2) , ,/�� -.�. 98.8± 4.1 46.4± 3.6 644± 214

� ����� ����� �	
	��� ��� ��� ����� ���� 	� ��� �����	�2 �
�� ������
� ���� �	
	��� ��� � ��������
� ��� ����� ����� �
���
† ����� �� ��� ���
	���� ��
	���

35

40

45

50

55

60

65

0 1 2 3 4 5 6 7 8 9

C
on

ce
nt

ra
ti

on
(w

t%
)

Time (h)

SiO2
CaO

1����� ��-	 ������ �� ���� ���������� *�� ������� ��� �� �� ����������

��������� � �������� ����������� ��� �� �� ������ ��� !��2 ������

���� #���� �� �� ���������� *�� ����� ����� ������� *�� , ��� $ �����

������� ���� ���� ������� �� ����������� ��� ���� ������� �� , ����� ���

�� ����������� ��� �� , ����� *�� ������ ��� ��� ���������� �� �� ��� ��

�� ������ ��� !��2 ������

��� ����� ����#��� �� ������ �� �� ��� �� ����� ������ �� ���� ���

������� �����#� � �� ������ ����� �� ���� ��� �������� ��� ������ �����
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������� �� ��	
 ��� �� ����������� ��� ����� ����� ������� �� �� ��� �	� ��

�� ��� �� ���� ��� �� �������� �	����	������ ����� �������� �� 	��� ���� ��

�
��� ��� 	�� �� �� ���� �� �� 	�������	���� ���� ��� 	�� ����������� ������

��  ��� ����������� !� ������� ����	�	���� 	� ���� ����� ��� �� ���

�������� �� ����� �� ��� ����������� " ��� � �������� �� ����� �� �� ��#���

�	��� $��	
 	�� �������% �����	��� �	� �� ����� �� ���� 	� 	 
	����� ��������

&� 	��� �����	��� �	� �� 	�	�����	� ��	��������� 	�� ����������' �� �����

�� ���� ����
 �� �	���� ����	�	����( ��� ��	
 	�� ������� 	�� ����������

��������� 	�� ���� �� �� ����	���	���� �� �� �	������

)� �	����� ��������	���� �� ������� 	� 	 �������� �� ���� �� ���� �� �
���

��� 	�� �� ����� ��	���	��� �� 	����� �	� �#��������� 	� ���� ��	��� �����

* ���� ���� ���
 �� �	�	 	�� �����	� ��	�������

)� ��	
 ����������� ���� 	� ��������� 	���� �	�
� �����	� �����


�� �#������	���� ���� 	�� 	 ��� �#��������� ������������
 ��� �� ��� ��	


����������� �	� �������� �	��� 	 ���������� ���+�#��������� ��	��� )�

�	�
� �� ��	
 ����������� �� ������ ���	������ ��	�� 	�� �#��������� �� ����

�� �� ��	��� ����� * ����� &� �	� �������� �� ��������� �	� �#���������

������� ��	
 	�� ������� �� ��	��� �� �	�� �	� ��� 	�� �� �#��������� ���� ��

�� ��	
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,�
��� ���- .����������� ���/����� �� ����� 	� 	 �������� �� ����� 0�������

�� ����� ���	���� �� �� ���	� ����� ������� �� ��	
 	�� ������� �����	��� �� 	���

�����

1#��������� ������� ���� �� ����������� �� �� ���	�� 2	3+4�32 ������

�� ���� �� �	��� ��5� )� ������������ ���/����� �� ����� �� ���� 	� 	

�������� �� ��	
 ����������� �� �
��� ��6 ���� �� ����������� ��� * 	��  
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������ ���	 
����� ����������� �� ������ �� � ������� �� �����

����� ������� ���� ���� ����� ��� ���� ��� �������� � ������ ����� �� ���� ����
LB = 2.0 �� ��� ����� ��� ��� �� ��� ������ ��� LB = 2.5 �� ��� 
�� ���
���� ��� ������� �� ����� �� ���� ����� �� ��� ����� ��� �� �� ������ ��� 
��� ���� �!"�������� ��������� ���� �� ����� �� ���� ������ �!"�������� ��
��������� ��� �#��������� ���� ��� �!"���� �� �� ������� ���� $ ����� ���
�!"�������� �� ��� 
�� ��� ��� �� ��� ������ ������ �� ��� ����� ���������
��� �!"�������� ����� ���� �#��������� ��� ���� ������ ������� ����� %
����� ���� ��� 
��&'��2 ���� ����� �� ������ ���� ���� ����� �!"��������
���� ���� ������� ���� � ����� ��"�� ���� �� �""���� �#��������� �� ����
�������� �� ��� �""����� ��������� ��� ������������ ��(���� ����� ����
����� �!"�������� ������ ��� ������ �������� �� ��� ����� �!"��������� ���
�!"������� ��� ���� ������� �� � ����� ������ �� ������ ����� �����������
� ������� ���� �� �) ����� ��� ���� ������ ��� ���� ��� � ���� ���� ��������
�� ���� ��"�������� *��� ������ ��� � ����� ��"�� ���� ���� ���� ��� ����
�!"������� ��� ��� ����� �� ��� ������������ ��(���� ��� ����� �� �� �� ����
���� ��� ����� �!"���������

��� ����� ����������� �� ������ �� �#��������� ���� 
��+'��2 ����� ��
����� �� ����� ��) ��� �� �� ���� �� ������� ����������� ���� ��� 
��&'��2

���� ����� ������ ������ ���� ���� ��� ���� ���� ��"�������� ��� ����� ��
��� ������ 
��+'��2 "���� ������� �� ����� ��$ ��� �� �� ���� ���� ��� '��2

��������� ���� �� �!"���� ��� � ��"������� ���� �� ��� ��#����� ����� ���
���� 
��+��� ���� �� ��� ����� ���� ����� �� �� �������� ������� ��� ��#���
������ ��������� ���� ��� ���� ��� �� "�������� ������ ��� ������� �� ��� ����
������ ������� ��� ����� ����� ��� ��"������� ��� ������ ��� ��#����� �����

,-
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 ��� ������ ������������� �� 
����� 
���	 ������ ���
����

���� �������� 
�� �����
����� �� ���
 
�	� �� ��� ����	�
 ����

������ ���� ���� 
�� �����
�����
 
���� �� ��� �������2 ���
� 	������

����� �� �� !""�#� $�� ����	�
 ��� ���� ��� ��� %��
 �&''�# �����	

&�"" �� �
 �
� ��	�����	 �� ��� (�����

���� 
����� 
����
 ���� ���)
�	 ��� *���� ��	 ������ ������� ��	

���� 
�� 
����
 ���� ���)
�	 ��� *���� ������� *) ��+��,� �� �� �-����

�� �*������)� $�� ��
��
 ���� ���
� ���)
�
 ��� 
���� �� ��*� ��.� $��

*���� �������������
 ���� ���
� ���)
�
 ��� 
������� ���� ���� ��� ����

)
�
 *) ��+�/�� $�� ������ *���� ������������� �� 
����� �
 �0�� ���� ����

� ���
���	 ������������� �� 1. ���� �
 �������	 �� &&1 ���� ���
���	

*) ��+�/�� $�� ���
���	 0��� �� 1. ���� �
 ��� ���
�
���� ���� ��� �����

���
�������
 �
 ��
�����	 *) *���� ����0��) �����0� �� ������ �������������

�� ��� *����� �� ��*� ��.� $�� ���
���	 	�
���*����� ���2����� �� *���� ��

��� ����� ���	 �
 ���
� �	������ ���� ��� ��+�/� ���
�������
 �
 ��� *�


��� �� (���� ��3� $��
 ��
�����
 �� ��������� ����� �*��� 	������������

�� ��� 	�
���*����� ���2����� �� *����� $�� ���
���	 ������������� �� *����

��) *� *��
�	 *�� ��� ���
���	 	�
���*����� ���2����� �� *� �������� �


��� �
 ��� *��
 �
 ��� 
��� ��� *��� 
�� ��	 
������ /��
������� �� *����

������������� �� 
�� ��	 
����� 
���	 ��������� �����������) *� 	��� �� ���


��� ���� �� ��� 
��� ��
������� �� ������4� *��
 ��	 � ���
�������
 ��

���
 ���5 ��0� *��� ���	����	 �����	��� �� ���
� �� (���� ��1 ��� ������

������������� �� 
����� ���
���	 *) ��+��,� �
 
��� �� ����� 0��) �� ����

��� ��+�/� ���
�������
� 6��� ��� 	�
���*����� ���2����� �� *���� ��	

��� ������ ������������� �� 
����� ��� ��������� ���
�	���	 �� *� ��������)

	��������	 *) ��+�/��

1"



����� ���	 
��� ���������� �� ��� ������ �������2 ������� ������� ��� ���� ����

����������� �� ����� �� ��� �� �� !���� ��� �����"� ������������� �� ������� ���

����� ������������� �� ���� �� ����� �� ��� ������ #���������� �� ��$�� �� %�&

��������� �����$��� ����� �� ��� �������� � ����� ��������� �������

!� ��� '��&( ) ��� '��&( ! �� ���� ! �� �� �� �� ��

�*� ���2 ��� ���2 ��� '����( '����( '����(

��+(1) �%�, -.�/ �0�1 -��% 82.4± 6.7 36.6± 7.7 1061± 151

��/(1) �-�+ -��� -1�+ �,�, 82.7± 7.0 34.7± 4.9 3723± 634

��1(1,2)
�.�. -%�/

-/�/ �,�% 90.4± 1.9 36.9± 2.2 3903± 144
��% -+�0 �0�- 90.7± 5.3 38.9± 1.9 4504± 1192

��,.(2)
-��� �-��

--�0 ���0 85.6± 2.4 34.0± 3.6 7422± 1348

��,,(1) -0�, �+�+ 90.0± 8.3 35.6± 0.7 14141± 469

��,�(3) ∼+� ∼0� +1�- 0,�� 43.9± 1.3 21.5± 4.3 372± 63

��,0(4) -��� �-�� -��+ �+�1 128.3± 5.3 57.2± 9.1† 17638± 1450

2��(5) �.�� -1�% -1�� �,�0 66.0± 3.0 25.7± 2.9 3006± 217

� ������� ����	
� ��������	� ���� ��� �������� ������� 	������ ����� � ������

������� ���	��	��
� � ��
�� ����	� �	��
� �	�	�� ���
����� ����� ���� ����� �	�	�� �� �� ��
�� ����	� �	��
� �	�	�� ������� �	�� � ����	
� �� ���� ����� ����
� !"���	��� ���� ���� ���� 	 ����� ���#
† $���� � ��� ����	���� ���	���

����� ��0	 )������� ��� ����� �� �� ������� ���������� �� ��3��4�� ���

���� ������� ��� ��� ������� ������� ���� ��������  ��� ��� �5"������"� ����

���������� ��� ��� ���� ������� ��� ��� ������� ������� ���� ��������  ���

��� ���� �����������

��. ��0 ��/ ��,,

! �� ���� '����( ,�, +/ ++ /.

! �� �� '����( 10 �% �% �/

�� �� �� '��&( .�../ .�.1 .�01 ,�0

!���� ����$��� ,.. & ,,- & ,,0 & ,,� &

1,
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��� �����

������� ��� ���� �� ������ � ���� ���� ��� ������ ��� ��� �� ����������� ���

� � ���� ��� � � �������� !������ ��������� ���� � ��"����� �������� ���� ����

��� �� ����������� ��� ������ ���� ��� ��� ������� ��# � � ���� ����

������ � ������� �� ���� ������� � ������ ���� ���� ����� �������� $��	%�

& '�� �� ������� ��� ����� �� ������� �� ���� ��� �� �������� ���� �����

()



��� �� ���� �	
������� ��� ���� ���� ��� ����� � ���� �	
������ ��� �

�	
������� ���� � ������� ������ ����� ��� ��� 
������� 
������� ������

������� ������ ���2 � ��� ���� �� ��� ���
���� �������� ������ ��� �����

���� ����� ��� ���� ���� �� ����� �� ���� ���
������ �� ��� � ����� ���

�� ����� ��� �� �� ����������! ������ �������� ���� ���� ����� ����� ���2
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)*� +�, +

��, +

��, +

��,

#�  69.7± 1.1 101.1± 10.7 < 10
#�� � 67.3± 2.2 94.0± 9.5 466± 173
#�� � 74.3± 11.5 92.7± 11.1 586± 234
#�- - 79.6± 8.5 83.1± 3.1 747± 76
#�� . 110.5± 2.4 52.8± 0.8 1044± 175
#�� & 125.2± 1.9 52.0± 1.5 1533± 318

#�.(1) . 99.9± 4.3 51.8± 2.2 1059± 212

#�/(1,2) . 47.6± 7.4 21.6± 2.7 818± 50

#�0(3) �� 112.2± 17.1 53.4± 9.7 791± 75
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��	 ����� ���� � �3��������� ����� �� ��� � ��� ���� ������ ���� ���� �� ���

������ �� ���� � ��	���� ����� �� ��� � ��� #�� ���� ���� �� ��� �������

6���� �� ���� �� �� ��� ���� ��� ���������� �� ���� � ���� �� ������

�� ������ �������� ���� ��� ������ ���������� � ���� �� ������� ��� ����

���
������ ��� �� ������ ���� ������7 ��� ���� ���� �� ������ ��� ��$

������ �� ���� ��� ������� 6���� ��� �� ����� ����� ��� ���� ���
������
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��� ���� ���� �	  �!�

�� �� ��" ������ �� ��� ���#������$ %���� ��� �� �� %� &��%���

	�' ��" (�( � ��� ��� �)#��������

*�&�� ��' ��% ��� &���� ������������� �� ��� ��" ������ ����� ��� �%����

�)#������� �� ��� ������� �����������2 ����� *�� "����&����� ���+�

����� �� &���� � ��%� ��� ��� �%���� �)#������� �� ,���� ��	- ��" �� � ���

�� &� &��%��� 	�. ��" /�� %������ ��� ����� ����"� 0� ����" &� �����&���"

���� ��� ��� ���������� ��� ��� ��������" &����$ ��" %��� ���� �� ���"

�)#������� %��� #��� ������ %��� #�������" ��� ��� ����� ��� ���2 ����

��� �� �##����� �1����&���� &� ������� �� &���� ���� ��� ��� �� �������

0� ���� %�� �� %� #��&�� �� ����� ���� �1����&���� %� ������" %����� -

����� *��� �)#������� ��� ���2�" %��� �� �����2 ��" ��� 3���� �� ���

"����&����� ���+����� ��� ���� �)#������� ���#���" %��� ��� �)#�������

%��� &���� "�#�" ������ ��"����� ���� �1����&���� �� &��� ������" %����� -

����� 0� ��� ��� %�� ��� �""������� �)#������� %��� #��� ������ %��� ���

���"����" ��� ��� 
�4����/�4����(�4���2 ���� ��" ��� "����&�����

���+����� %� ����" �� &� ��� ��� �LB = 2.33! � ��� ��� �)#������� %���

&���� "�#�" ������ �LB = 2.32!�

*�� ����� ��� &� "�3�"�" ���� �%� ����# "�#��"��� �� ���2 ������� �

��%� �� ,���� ��	�� *�� ��� %��� ���� ��" ��% ���2 ������� � ���#���"

�� ,���� ��	' ��" �� � ��� ���� ��� "�#��"���� �� LB �� ���2 ������� ��

��� &����� �������2 ���� ��� �������� ���� ��� ������� �����������2

����� 0� � ��� ��� ���� ��� "����&����� ���+����� � ��������" %��� ���

� ��#����" %��� ����

*�� ������� ��" �������� ������������� �� ������ ����� ��� �%���� �)�

#������� ��� ��� ��%� �� ��&�� ��'� *�� ������������� �� ������� �� ������

�� �1����&���� %��� �����������2 ��� ��� ��%� �� ,���� ��	. ��" �� �

..



����� ���	 
����� ��� ���� ���� ����������� �� ��

�����������2 ������

������  !"# $���  !"#


%� ���2 ��� ��� ���2 ��� ���

���& �'�& ()�* ��+ �)�� (*�� ��,

���- �)�� ((�� &&�* )'�� (,�+ &(�-

���( )'�' (-�- &,�, )��* (��, &��(

���) )��( (��, &,�, )��& )&�+ &(��

���� )��� )*�( ��+ )(�, �-�+ )�&

���� �+�� &(�* -��� �(�' &��* -'�&

���, )��) )-�� &&�' ))�� )��- '�+

���* ���� -,�( &,�+ )'�* (-�+ &*�+

���' �+�� )+�, *�� )��' ))�* *�+

���&+ �+�( -(�- -��- ),�� -��* -��)

���&& ���) &��� -*�* �+�& &*�+ (&�,

���&- �+�) *�+ (&�( �-�, '�( (,�,

���&(
)��( (+�* -(��

)��� ()�) &*�'

���&). )��) ((�, -+�,

���&�
�)�& -,�- *��

�,�* (-�� '�)

���&�. �&�* -*�( '��

���&,
�)�� &*�( &,�+

�*�� --�+ &'�-

���&*. �,�+ -(�- &'��

���&' ���+ '�( -��) �*�' &&�( -'��

���-+. �&�( &+�+ -*�)

� ��������	
 ��
� ��� ������	

*'



���� ���� ��� ����	
� ���������	�� 	������� �	��	������� �	�� ������	��

��� ��� �	�2 ������� 	� ��� ����� ������	
� ��� � �������� �	�����

���� �� ��� �� ���� 	� ��
� ����� ��� ������	
� ���������	�� 	�������

�	�� ������	�� �	�2 ������� 	� ��� ���� ��	�� 	� ���� ��� ���� � 	�����	��

���� �	�� ������	�� ��� ������� 	� ��� ����� ��� �� �	����� �	��  
�

�	�	��� ��!� �� � �	����� �	�� �� ��� �� ����	
� ��� ������	
�" �
� ���

���� ���� ��� ��	�	�� 	� �������� �	����� ���� #� ��� �� �	����� �	��

��� ���� ����� ��� ���� �� �� �	�	���� ��� ���������	�� �# ����	
� ���

������	
� ����	��� #�� ����� �� �	����� ���� ������ ���� ���� �	�� ���

���� ����	��� 	� ��� ���� �� �	������

����� ��$% ���������	�� �# ���� 	� ���� ��� ���������	�� �#

����" ����	
� ��� ������	
� 	� �	�	��� �#�� �� �	������ &�'

����	��� 	� �	��� �� ��( ��������� 	������� ����� �� ��� ������	�

�# ���� � �	���� � �	���

) 	� ���� ) 	� �	 �� 	� �	 �� 	� �	

*+� ,  ��- ,  ��- ,  ��- ,  ��-

���� 65.1± 1.6 30.0± 4.3 293± 69 734± 125
���. 72.8± 6.0 33.9± 3.0 1354± 204 1726± 191
���/ 83.1± 6.5 36.8± 2.9 2846± 383 3231± 436
���0 82.6± 5.6 37.7± 2.7 3862± 316 6264± 511
���� 69.6± 3.2 29.2± 2.8 1690± 321 13076± 1389
���1 90.3± 5.4 38.0± 5.2 1551± 216 265± 26
���$ 78.7± 1.0 32.5± 2.7 3632± 328 8208± 986
���2 80.9± 6.6 33.6± 1.9 2032± 40† 1710± 247
���� 71.1± 2.5 28.6± 1.4 975± 129 3139± 1059
����3 104.7± 9.3 42.3± 3.2 5113± 487 2010± 107
����� 99.9± 6.8 43.6± 1.0 3433± 420 656± 127
����. 110.6± 6.0 43.9± 3.9 2090± 234 155± 55
����/ 102.3± 4.5 44.2± 1.4 5373± 326 5691± 703
����04 37.3± 2.4 16.0± 0.9 7445± 794 6215± 826
����� 67.0± 1.8 29.4± 1.8 282± 29 346± 19
����14 14.1± 2.1 7.7± 1.1 324± 42 342± 28
����$ 75.1± 3.2 33.6± 0.8 733± 223† 327± 96
����24 23.4± 1.3 9.8± 1.0 775± 142 397± 69
����� 94.1± 10.4 38.3± 1.8 905± 51 92± 2
���.34 40.6± 1.8 16.1± 4.0 721± 166 138± 4†

� ��������	
 ��
� ��� ������	
† ����� �	 
�� �������
� ����
��
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� �+����,���
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 ��� ��2 ��� ��23 ������������� �� ���� �� � �������� �� ����

�� ��� ���� ����� ���� ���� �� �� ��� ����� ���� ��� �� ���� �� �������� ��������

���� �����

�� ��� ����� ���� ��� ������� ��� ��������� ������� �� ������� �� ����� ��

���� ������  �� ������������ ���!����� �� ����� ��� ����"��� �� ����� �� ���

������ �� ����� �� #���� ��	$� %� �� ���� ���� �� ����� �� ���� ���� ��� ������

��� ���� �&��������� ���� ���'��� �� ����� �� ������� ����� $ ����� ���� ��

�&��������� "���� �� (�$ ��� ��� ������������ ���!����� �� ������

 ���� ��)
 �������� ��������� ��� ����� ������������� �� ��������

��� ����� ������������� �� ����� *���������� �� ��"�� �� )�+ ���#,

����� �����"��� ����� �� ��� �������� �� ����� ��'������ �'�����

 ��� - �� ���� - �� �� �� �� �� �� �� ��

%.� /�0 /''��0 /''��0 /��+0 /��+0

���1 1 7.3± 1.2 84.4± 7.3 < 0.025 < 0.001
���( $ 51.1± 3.3 39.7± 7.2† 0.80± 0.07 1.23± 0.07
���	 ��2 52.4± 3.8 39.3± 3.0 0.86± 0.08 1.27± 0.09
���$ ) 52.7± 1.9 38.2± 1.3 1.11± 0.09 1.48± 0.11

† ����� �� �	� 
������� ������

%� #���� ��	3 �� �� ���� ���� ��� ������� ��� ��������� �������������

�� ������� ��������� �����#������ ���� ��� ������� �������������� ����� �����

����� ������� �����  ��� �������� ���� ��� ������ �� ���� ���'������� ������

��� ���� ���� '����� ��������� ���"� ��� ���#��� ���� ��� ������ �� ����
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������ ��	
� ����������� ��������� �� ����� �LB� ��� ����� �������� � �

�������� �� ����� �� ����� � ��� ���� ��� ���� ��� �����������  ���

��!��� �� ����� � ������� ����� 
 �����

���!������ ����� ��� ����� "�� ���� � ����� �� ��������� �� ������� ���

��������� ���� ��� ������ !���� #�� ������� ��� ��������� ������������� ��

������ � �!!��$������� ��� ��� ����� ����� ��� �$ ����  ���� �� � ��� ���

������ ����� ���� ����� %� ��� ���� ��� ����������� ����  ��� ��!��� ��

������� ��� ��������� ���  � ����� ����� #�� �������� ������������� ��

���� ������� ��� ��������� ���� �$ �� ���� ���� � !������� ����� ��

�������� �������� �� &�'2 ��� �������� �������� �� (�' ��� )�2'3 �����

�� �������� &�'2 ������� �� ��� ����

) ������� ���� �� * ����  � ����� ��� ��� ����� ���  ��� ��� �� ��

(�' �������� #�� ����������� ���� �� !�������� ���� �� � �� �� + ����

�� ��� &�'2,���� ��� �� ��� ������ ������� ������� ���� ��� * ���� �����
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#�� ��� ���!������ ������ ��� ����� �$!������� ��� �� � �� ����� ��/�

#�� �� ��  � ��� ��� 0�/ ��� 	�0 ���� ��� ���� �$!�������� #����
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����� ������������� �� ��� ����� ��� �$!�������� #�� ����������� ���������
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�� ��� ����������� ��������� ���� ��� ������ ������� ������� ���� � ���
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���� �� !���� ��	" �  �������� �� xAl2O3/xSiO2 ���  �� �� ��# �� ��������

� � �� ������� ���� ��� ���� ��  �� ��� ��$����� �� � � ������%�����

���&����� �� %���� �� � �� ������ ��� ��' %�� �� �� ���� �� %�  �� �� ��� � �

�#� �� � ��� ���� #��   �� �� �������� � �� �������� ����� #�� � �

����� ����� �� � � %���� ��()��2 ������� � � ������ �� ��������

������������ �� ������� �� �*����%���� #�� ��(��2�3()��2 ���� �� � �#� ��
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23� / 1 �� ��2�3 )��2 �� ��2�3 )��2

��)
 " �-�
 4�, �4�� �-�" 4�
 �4�4

��)� " �-�� 	
�� 	��� 
��
 		�� �	��

��)" 4 �-�� �,�4 �-�+ 
	�
 ���+ 	��+

��)+ 4 ���+ �-�� �
�� �4�" �-�, 
4��

��), 4 ���+ 	��
 �,�, �+�, 	
�4 �+�	

4,



����� ����	 
������ ������� ��� ����� ������������� �� �������� ���

����� ������������� �� �����

���� � �� ���� � �� �� 
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��" # 68.9± 11.0 33.2± 5.7 1.95± 0.13 0.33± 0.02

��� # 66.5± 3.9 39.0± 1.0 4.56± 0.23 1.28± 0.05

��# # 56.2± 9.2 42.3± 7.2 6.69± 0.71 2.55± 0.29

��$ % 60.9± 8.6 31.2± 6.7 0.12± 0.03 0.054± 0.013

��& % 59.4± 6.1 38.0± 8.4 0.49± 0.06 0.51± 0.08
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*-� .�	� / .����/ .����/ .����/ .�	� / .�	� /

+"& �� 63.1± 2.3 23.2± 4.3 67± 36 �&�$ �0� 

+"( 1� 70.4± 4.9 22.7± 2.4 279± 95 �&�( ���1

+"1 (� 63.5± 4.6 24.3± 4.7 838± 80 �&�( ���(

+"� &� 66.3± 1.6 25.1± 2.6 1787± 183 �&�$ �0� 

+"� � 66.0± 3.0 25.7± 2.9 3172± 274 �&�1 ���(
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��2 � ��� ���� ��� ��� �
����� �
������ ���� ��� 
������ ������� ��2

� ��� ���� ��� ��� ����� ���� ��� �� ����
����� �� ��� ���� ����� ����

���� ������ ��� ���� ����
 �� ��� �� ����� ������

��� �����	 
�����2 �	����

��� 
������

SiO2(l) + C(s) = SiO(g) + CO(g) �����

� ������� �� ��� �������� �������� 	�
 ���� ���� � ��� ���
� ��� 
��2 ������� ��� ��� �� ���������� ���� ���
��������� ���� ��� ����
���� �������
 ��� ��� ������
� �	 ��� ������� !� ���� ���� �� ������� ����
���� �	 ��� ������ �"�� � ���� ���� 	�
 ��� ���� ������� �� ��� ��# ��
��� �� ����� ������ ��� ��� �� ���� ��
���� �$���
���� �	 ������ 	
��
����� ��� �� ��� 
������ CaO(l) + C(s) = Ca(g) + CO(g)� %� ������� ���
���� ���� ��
� �� ����
��� ��� �������� �������� 	�
 ���� �	 ������
��� � � ������� ���� ��� ��� � ���� ��
���� �$���
���� �	 ������ 	
��
����� � ��� 	������� ������������ ��� & ���
 �"��
���� � ������ 	�
 ���
����������� ���
� ��� ���� ���� ��� �����
�� �� �� '�'( �� ���� ��� �

������ ��� ����
��� ��� �����# ��� ��� �������
���� �	 ������ � �����
� �� ��� ���� ��� �)����� �� *��� ���� ��������� ��� �� ��������� � ���
	������� ������������ ���� ��2 ��� �� �������� ���� �� ���� ��
���� ���

������

SiO2(l) + Si(l) = 2SiO(g) ���'�

+�
 
������ ����� �� ��$� 	
�� ��� %!�� ,�%�+ ������ �-&&.� ���� ΔG1 =
49.146 �,/��� �� -011 ��# ��� 	�
 
������ ���'� �� ��$� ΔG2 = 73.653
�,/��� �� -011 ��� ��� �2���
�� ��������� �
� ����� K1 = 4.3 · 10−2 ���
K1 = 8.8 · 10−3 
������$���� +
�� *��
� ��- �� ��� ������� ��� 
������
���
	��� ������� ���� ��� ����� �� �� ���
�"������ ���	 ��� �3� �	 ���
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����$� �������� �	
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������ ����� �� 
������ ���'� ��� �� �������� �� �� K1/K2 · 2 ≈ 10�
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�

ΔmC =
0.9 ·Δm

MSiO2 +MC
·MC

=
0.9 · 3.34g
60.1 + 12.0

· 12.0 = 0.50g ���(�

�������� �� ��� ������� ��� ���� �	 ����� ���� ��� 
������ ��� ��2 ��
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ΔmSi =
0.1 ·Δm

MSiO2 +MSi
·MSi

=
0.1 · 3.34g
60.1 + 28.1

· 28.1 = 0.11g ����

�
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ΔmCaO = mCaO,in −mCaO,9h

= mslag,in · wCaO,in −mslag,9h · wCaO,9h

= 15.03g · 0.362− (15.03− (3.34− 0.50− 0.11))g · 0.421
= 0.26g ����

����� w �
 ��� �	

 ��	����� ����� �� ��
� 3.34 − 0.26 = 3.08g ���� ���
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�� ���� ���2 ����� ΔmSiO2 = 3.34 − 0.28 − 0.46 − 0.10 = 2.50g �
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wSiO2,9h
=

mSiO2,in
−ΔmSiO2

mslag,9h

=
15.03g · 0.637− 2.50g

15.03g − (3.34− 0.46− 0.10)g
= 0.578 ��,�
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������������ �	 �������� � ����� �	��� � ����� � �� ����� ���� ������ �	

���� ��������� ��� �� ��� ������� � ���������� ��� ���� ��������� �� �

��� ����� ������2 ������ ��� �����	��� �� �����

���� �� ��� ������� ��� ���� �	 ������ ���� ��� ������� �� �� ��� �	���

� ����� ���� �������  !�"#

ΔmC =
0.9 · 1.28g
60.1 + 12.0

· 12.0 = 0.19g  !�$#

���� �� ��� ������� ��� ���� �	 ����� ���� ��� ������� ��� ��2

ΔmSi =
0.1 · 1.28g
60.1 + 28.1

· 28.1 = 0.04g  !��#

%��� ����� ���� ������ �������� ��� ��� ���� ��� &��� ������������ �	


�� �� ��� ��� �������  !�'# �� ������� ��� ���� ���� �	 
�� 	��� ���

����

ΔmMgO = 4.99g · 0.339− (4.99− (1.28− 0.19− 0.4))g · 0.406 = 0.09g  !�()#

*���� �� ���� 1.28−0.09 = 1.19g ���� 	��� ��� ������� ������� ������ ���

��2� +� ��� ��� ����������� ��� ���� �	 ������ ������� 	��� �������  !�"#

�� �� )�($ � ��� ��� ���� �	 ����� ������� 	��� �������  !�!# �� �� )�)" ��

%��� ��� ,���� � �������  !�'# �,�� � ���� ���� �	 
�� �	 )�() �� -�������

��� ,���� ��� ��������  !�"# ���  !�!# �,�� ��� ���� ,����� �� ����������

��	��� ��� 	������ �������� ��� �����	��� ��� ���������� ��� ���� �	 ��� ����

���� ��� �� �� 	��� ��2 ����� ΔmSiO2
= 1.28 − 0.10 − 0.18 − 0.04 = 0.96g�

%��� ��� ���� ���� � ������� !�. �� ��� ������� ��� ������������ �	 ��2

� ��� ���� �	��� � ������

wSiO2,9h
=

4.99g · 0.655− 0.96g

4.99g − (1.28− 0.18− 0.04)g
= 0.587  !�((#
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ΔmSi = 0.5 ·mMe,in(
wCa

MCa
+

wMg

MMg
) ·MSi = 0.08g  !�"#$

����� w �� ��� ���� �����	
 	 ��� ��������%� �����
� �
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 mMe,in = 15.04
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 ������ ��� �	��� ���� 	 ��� �����	
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mMe,red = mMe,in + wCa ·mMe + wMg ·mMe −ΔmSi = 15.13g  !�"&$
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wCaO,red = (wCaO,in ·mslag,in− wCa ·mMe,in

MCa
·MCaO)/mslag,red = 0.302  !�")$
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ΔmCaO = wCaO,red ·mslag,red − wCaO,end ·mslag,end = 0.25g  !�"!$
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wSiO2,end
=

mSiO2,red
−ΔmSiO2

mslag,end
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ΔmSi = mMe,in(0.5 · wCa

MCa
+ 0.75 · wAl

MAl
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������ ��	
 ���������� �������� �� ����� �� �� ������ �������2 ������

�� ��������� �� �� �������2 ����� ����� ��� ���� � ��� ����� ������ !�����

�� ��� �� ���2����� ��� ��� �� �������� ��� �� �� ������ "� ��!����

������ ��� ��� ��#������ ��� ���� ����� ����� ��� ������ ��� ����������

� �� � �$���������� % ������ �������� �� ����� ��� �� !���� ��� �����

��� ��� ���� ������� ��� �� ���� !���� �� ������� ������ % ������� ���

�� ��� ���� ��� ����!�� �� �� ������� � ����� �$��������� �����������

�� "������� � ��� &'(	') ����� �� �$��������� ��� � �� �� ����� �����

� �� ���� ���*������� ��� !���� �� �� ���������� �������� ����� ��

"������� � ��� �� �� ���� �������� ��� �� *����� ���+� ���� ���+�

�� �������� �� ������ ����� ��� ��� ��#���� ������� ��������� ������� ��

���������� �����

��� �$��������� !����� ��� �� ���������� �������� �� ����� �� �� ���

���� ,������2 ����� ��� ����� �� -���� ��'� ��� � *������ ��� 	. �

���� ��� 	. � ����� ��*�� ������� ��� ���� �� -���� .�	' � ��!� � �������

����� ����!��� �� ����� ��� �� ���� � *�������/ �� �� ��!����� ��� ��

���������� � �� ����� ������ ��� ��� � *������ � �� ���������� ����� ���

�� ������ ���� *��!���� ���+ ��� ���*�� � �� ���������� �������� ��

����� �� ��� ������

��� ���+� ��!� *��!������ ���� �������� �� �� ������ ����,������2

����� ��� ��� ��� ���*���� ��� �� *����� ���+ �� -���� ��0� 1 �� ����

�� �� *����� ���+ �� ���� �� �������� ��� �� ���+ �� 2��� � ���

&'(	') ��� �� ���+ �� ��3�+� � ��� &	44()� %��� �� ������ ���� �� ������

������ �� �� *����� ���+ ��� �������� ������� ��*������ ��� ��� ,��

��� ����� � ��!� �� �����-��� ��5����� �� �� ���������� ��������� ���
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������ ��	
 ���������� �������� �� ����� �� �� ������ �������2 �����

�� ����� �� �� ������ �����

���� �� �� ��� � �!� ��� ��������� � "#$% �& ��� � ��!���� ��� �� ��

������ '�� ����� ��(� ���� ����� �� )������� � �!� *	%"	+ � �!� � �� ��

�,��!������ ��� � "$$% �& ��� � &������� ������ ��!���� ��!���� �!��� '��

�,��!������ ��� � "#$% �& �� �-����� � �� !����� ��� �� ���� �� �� ���

� �!� ��� �������� �� ��(� ������� �,��!������� '�� �!�� ����������� ��

�� ������ ���� ��� �� ���� �� .��� � �!� ��� �� ��� � �!� ��� ����� ��

/���� ��#� ��!� �� �����! �!�� ���������� ��� ��(�� �� �� ���� �� �� ��� �

�!� ��� � ��� ��(� ������� ������� �� ������� ��� ������ ��� �!�����!

��!���� �� �� ���� ��� �� ����� ��� �� ������ �����

'�� ���������� �������� �� ����� ����� �� �� ������ ���� �� �� &���

0!2�3����2 ����� �� �������� ��� �� ���� �� 1������ ��� 2���� *	%"%+

�� /���� ��$ ��� � �� ���� �� �� ����!� ���� �� ������ ���� ����� (���

��!! ��� ���� ����� '�� ����������� �� &�� �� �� ������ ���� ���

xCaO = 0.437±0.004 *��+ ��� �� 34�� &��3 ������ ��� xCaO = 0.527±0.014
*��+ ��� �� 35��� &��3 ������� '�� ���������� �������� �� ����� ���

�!����� ���� ����� � �� �!��� ���6���� �� &�� ����� �� �� �!�� ���

�� ����!���� �� �� ����!� ��� ��6���� &�� ����� ���� �� �� ����������

��� �� /������ '�� �������� ������ �� ������ ���� ��� �� ���� ��

1������ ��� 2���� �!�� ������� ��� /����� ����� �� (�!��� ����� �� ��!!

���� �!��� �� � ������� �� xAl2O3/(xSiO2 + xAl2O3) ���� �(�� �� �� �!��

���������� �� �����/���!� ��6���� ��� ������ � &��� ��(� �� �� �!��� ��

�� ���� �� 1������ � �!� �������� �����/���!� !��� &�� ��� �� ����
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����� ��� ��� �	������ ���$ ��2 ���� ������
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 ���� � %�&����� 
� ��� '())(* �� ���� �	��� �� ����
 ��� ��� �� �
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 ���
 ��
�� �� �	
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� ��� 	�� 
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 � �	

#�2�3 ����������� �	
 ���� ���� ����������� �� �	
 ��
�
�� ����� �	
 ����
� %�&����� 
� ��� ��� �	
 ���� � +�	����� ��� ,����� ��
 �	��� �� ����

���� �	
 ���� �� �	
 ���� � +�	����� ��� ,����� ���� �������
� ( � " ��/
0�� ��� �	�� �� �

� �� 	�1
 �	���
� �	
 ����������� �� #�2�3 ���������� ��
2�)) �� �� 
 ������� �� �	
 ��.����� ���
 �� 2�)) ���

+�	����� ��� ,����� '()2)* ���� ��1
������
� � .���
����� ����0���
#�2�3� ��2 ���� �� 0������������� �	
�
 �	
 ��� xCaO + xMgO ��� ����
����� �� 0.648 ± 0.12 ' 3*� �	
 ���
 �������� �� 0�� 1���
� ���� )�!)4 ��
)�"(4 ���	 � ����
�������� 1�������� �� �	
 ���
 �������� �� ��� ���� )�!")
�� )�(!)� �	
 0�� ��� ��� ����
�� 	�1
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#�� ���� �� �	
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����� ����#�2�3� ��2 ��� �	
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����� ����0���
#�2�3� ��2 ����
� �� �

� �� ������ � ���
�� �
��
����� ��
�� ���	 ����
�����
xAl2O3/(xSiO2 +xAl2O3)� # ���
�� �� �� �	
 ���� �� ���� �	��� �� ����
 ��� ���
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= 0 ��1
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.�������� ���	 �� ����� ���	��� �������� 7��	���
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 ����
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 6
�� �	
� xSiO2
= 0�

%��� �	
 �
����� ����#�2�3� ��2 ��� .���
����� ����0���#�2�3� ��2

����
� �
 �	
�
���
 	�1
 �	�� ���� �
��
��
� ���
���� �� � �������� �� xAl2O3/
(xSiO2 + xAl2O3)� #� 
.������ ��� �	
 ����������� ��
���
�� �� ���� �� �	

.���
����� ����0���#�2�3� ��2 ����
� ��� 
 ���
 � �
.������ �	�� LB

�	���� 
 6
�� ��� xSiO2
= 0�

LB = L0
B · xSiO2

xSiO2 + xAl2O3

'��(*

�	
�
 L0
B �� �	
 ����������� ��
���
�� �� ���� ��� xAl2O3 = 0�

22"
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�� ��� ������ �
� �� ���
 ��������� �� ��� ����� ��� ������ 
������� �� ���

������ �
� �� �������� ����� ���� ��� ������ �� #
��� �� ��� �� $�%% ��

����� ��� ������ �
	 &���� �� ��� �� ���2 �������
� �� $�%% �� �� ��
��

���� 
� ��� ����� 
������� �� ��� ������ �
�� ��� �������� ���� �� $�%% ��
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	 '��� �� ��� ()%%*+ �
 �� �� xSiO2
= 0.4138 ��� xSiO2

= 0.6707�
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Morita et al. 1600 ◦C
Morita et al. 1550 ◦C
Wang et al. 1550 ◦C

Teixeira et al. 1550 ◦C
Present work 1600 ◦C
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 ������ ������������� �� ������ �� ���������� ���� ������ ����

���2 ����� ��� ����� ���� ������� ������ � ���� ������ �� ��� ��� ������ ��

������  �� ������� ���� �� !�""�� ����� #��� �� �� $%""&' �� ��� ���������

�� ������ ���� �� ��� (�����

)����� �� �� $%"""' ��*� +��*����� ���������� ��� *���� �� ��� ����

������ ������������� �� ������ �� ���������� ���� ������ )������2 ����

��� ����� *���� ��� ����� �������� ���� ��� *���� ���� ��� +������ ���� ��

(���� ��,�  �� ������� ��� �� !�"" �� ��� ����� ���� -� �� �� $!,,.' ��

�� �� xSiO2
= 0.4879 ��� xSiO2

= 0.5575�
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Morita et al. 18 h 1600 ◦C
Morita et al. 18 h 1550 ◦C

Wang et al. 4 h 1550 ◦C
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������ *� �� #� $���% γ0Al
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��� �������� ���������� *� �������� �� ��� �������� ��������� �� �������

�� �� ���� ������� �� ������� ��� �� ���� �� �� �3���� ��� �3��������� �����
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B(l) + 3/4SiO2(s) = BO1.5(l) + 3/4Si(l) !*�".%

�����

B(l) + 3/4O2(g) = BO1.5(l) !*�"/%

�
�� 
 0���� ������ ��
��� 	� 1("2�(/# �34�	� 
��	����� �	 ��� 5�6�13,5,7
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γ0BO1.5
=

K · γ0B · a3/4SiO2

kx→% · LB · x3/4Si
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kx→% =

[%Si]
MSi

+ [%Ca]
MCa

(%SiO2)
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+ (%CaO)
MCaO
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������� �	������ 	� ��1.5 �
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������ ���� �	����
���� ��� ����
� �� ��	��

�� ��� ����� ����� γ0BO1.5
= 0.41γSiO2
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������� �� ���2 �� ��� ������ ��� ���2 �����! �� ����� �� ��� "������

#��$�

���2 �����!� %�� ������� ������� �� ��1.5 �� ��� ������� �����! �� ��

�������� �� ��� ��!� #�� �� ��� ��� ������ �����!� #���� ��� ������� �� ���2

���! ��� ������ �����! �� �&������ ���� ��� ������� �����! �� ��"����� xSiO2

�� �'������ (��))* #��� 1/(1+C)� %�� �������� ������� ������� �� ��1.5 ��

�!"���� #��� ��� ������� ������� �� ���2 �� ����� ��	+ ��� ��� ��������

��� ���� �� �� ��������� ����� ��� ������ �����!� %�� ������� ������� ��

���2 �� ������ ��� ������ ���2 ������ �� ��� ���� ��� ��� ��!� �� ���� ���� ���

��1.5� ,� ���� �����! ��� ������ ���������� �� ����� �� γ0BO1.5
= 0.38γSiO2
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�����!� %�� ����� �� ������� �������� ��� �&"���!��� -�
 ��� -�/ �� ���

������ -�� ���2 �����! ��� � ������ �� ����� ������� γ0BO1.5
/γSiO2

= 0.38
�� xAl2O3 = 0 ��� ���� ���#� �� ��� ������
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[%Ca] = exp(−8.8393 · 10−4 · [%Si]2 + 0.2120[%Si]− 13.4594) '(��)*

 �!�� �  ��� +� �� ��� �%"��������� ���� �� ����� �� + 
�� (�)�� ���� �&
�����
��� 	� ��� �� ���� �&
����� '(��* ��  �� ��� 
��+�� �&
����� �� ��� �����
�
������������� �� ����������� �� �&
���	��
� ���� �������2 ��� �� ��� �����
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������������� ���� �,,� ������� �� ������ �� 	� �������� �� �&
����� '(��*
��� ����� ��  �� ��� 
��+�� �&
����� �� 	�

[%Ca] = exp(3.002·V 2−1.2481·V −8.839·10−4 ·[%Si]2+0.212[%Si]−15.5848)
'(���*
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�� ������������ ���� �&
����� ��� 	� 
��� �� ����
���� ��� ������������� � ����
��
� �� ����������� �� �&
���	��
� ���� � 	����� �������2 ��� �� �����������
��������� 
" �� �, ��� �����

0

0.05

0.1

0.15

0.2

0.25

0.3

0.35

0.4

50 60 70 80 90 100

C
al

ci
um

co
nc

en
tr

at
io

n
(w

t%
)

Silicon (wt%)

������ ��	
� ������ ������������ �� ������������ �  �������� �� �������

������������ �� ������������ ����  ��������� ���

��� ����� ���������� �� ������������ �� ��� �� ��� ���� ����������� �� ����

���� � �� �� ���� �� ����� ��	 � !��������� ������� ����� �� �����

��"����� �������� �� ��� ���� �� ��������� ������ �� �� �����������

#$ 



2

ln γ0Ca inFeSi = ln γ0Ca + ln

⎛
⎝aSix

2
Ca,0

aSi,0x
2
Ca

⎞
⎠

aSi,0 = 1 xCa,0

xFe/xSi

xFe/xSi = 0.52

ln γ0Ca inFeSi = −7.09 + 13.8
xFe
xSi

2 γ0BO1.5

ln γ0B inFeSi = ln γ0B + ln

(
LBkx→%a

3/4
Si

L0
Bk

0
x→%aSi,0
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����� ��� ������� ���� ���������� ����� ��� ��� ����������� ��� aSi,0 = 1�
$�� ������� �� ������ �� ����������� �� ����� ���� %������ �� ��� & 
�'(� $��
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ln γ0B inFeSi = 1.34− 1.21
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��
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� ��� �������� �������	� �� ����	 �	� �����  �� �	!	��� ��� ���	 �	 ����
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��� ������� ���	 �������	� �� ����	 ��� �� 	� �� �� ������	 " �	� "�# �	 ���
��	��� �������2� �
�����2 �	� ���	��� �����
�����2 ������ �� $%&& ���

��� ������� ���	 �������	� �� ����	 �	 ��� ��	��� �������2 ����� ���
�� 	� �� ������ � ��	��� ���	� ����� ��� ������� ���	 �������	� �	������� ���
" �� ���2 ��� �����	 �� "�# �� ��2���4 ��� �����	� � ��	��� !� �� ��� '����	�
���( �	 ��� ��	��� �������2 ����� �� 
���	 ��

LB = 0.449 · V + 1.89 )*�$+

����� V �� ��� ���,���2 ��� ������ ��� ������� ���	 �������	� �� ����	 ���
���	 �� 	� �� �� �	 ������	 ��� ��� �� �� 	� �	 '����� � ���(�� ���� �� ���
'����� � ���(� ��� ���	 ��	� ���� �� � ����� ��'���� �� ���	 ��� '����	�
���( � � ��� �� ��� �-��'� ��� ���( �� � . (� �� ��� )$//&+ �� �	 �����	����
�
����	� ���� ��� '����	� ���( �� ������	 ���
 ��'������	�� ��� ���( ��
� . (� �� ��� �	 ���� ��	��� ����� ��� ���	 ����	 �� ���� � ��� ����� �����	

��� �� ����� �0 ������ � � ������ ���
 ��'������	 �	 ��� '����	� ���( ���
�	 �0 ������  ��� �� ��- �� �� �� $%&& �� ����� � . (� �� ���  ��� � �����	

��� �� " �� ���

��� ������� ���	 �������	� �� ����	 �	 ��� ���	��� �����
�����2 �����
��� �� 	� �� �� �	��'�	��	� �� ���
 ��'������	 ���� LB ������	 " �	� "�#
������ ��� �	���� ��0 �� ��
��	 �� $%&& ��� ��� '����	� ���( ��� � ������� ���	
�������	� �� ����	 ���� �� ���
���� ����� ���	 ��� �	�� ���( �� 1���� �� ���
)"&$"+� ��� ������� ���	 �������	� �� �''��-������ $�# ���� ��
��� ���	 �	
� '����� � ���( �� $2#& ���

��� ������� ���	 �������	� �� ����	 ��� �� 	� �� �������� ��	����� ����
xSiO2/(xSiO2 + xAl2O3) �	 ��� ���	��� ������2�3����2 ����� �� $%&& ���
���� �������� ��� �� 	� �� �� �	 
��� �
����	� ���� '����� � ���(� �	
��� ��� ����� ���	 �� �	� �� ��� '����� � ���(� ���� ��	� ���� �� � �����
��'���� ��� 3����� � ���(� �	 ��� 0 ����	��� �����
����2�3����2 �����
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LB = L0
B · xSiO2

xSiO2 + xAl2O3

"#�$%

��� ������� �� ����� �����	�	�� &�2�3 ���� L0
B 	� ��� �	��	�
�	�� �����

�	��� �� ���� �� xAl2O3 = 0�
��� ���������	�� �� ����	
� 	� �	�	��� 	� �!
	�	�	
� �	�� �	��� ����

�	�2 ����� ��� ����
�� ��� ��
�� �� ������ ��� ����	��

[%Ca] = exp(3.002 · V 2 − 1.2481 · V − 3.2241) "#�'%

���� V 	� ��� ���(�	�2 ���� ��	�� ��	� �)����	�� ��� 
��� �� �����	��
��� ���	*	�� �� ��� ��� �	�2 	� ��� ���� �� +	���,
��� 	������	��� ���
	������ ��� ����� �� ���� �� ��������� �� ���� ������	�	��- ��� ���������
�	�� �� ����	
� 	� �	�	��� ��� ��� �����	������	�� �����	��� �� ����	
�� ���
���	*	�� �� �	�2 	� �	*�� �� ��� �������	�� ��

aSiO2
= xSiO2

exp(2154.432x5SiO2
− 6458.771x4SiO2

+ 7818.517x3SiO2

−4796.372x2SiO2
+ 1497.522xSiO2

− 190.7277) "#�.%

��	�� ��� ���	*	�� �� ��� 	� �	*�� ��

aCaO = xCaO exp(882.284x5CaO − 1765.11x4CaO + 1453.86x3CaO

−590.304x2CaO + 115.678xCaO − 13.3528) "#�/%

��� ���	*	�	�� ��� 
��� ������� �	�� ��� ���������	�� �� ����	
� 	� �	�	�
��� �� �����	�� ��� ���	*	�� �����	��� �� ����	
� �� 	���	�� �	�
�	�� 	� �	�	���
�� ��

ln γ0Ca = −7.09 "#�0%

�� 1022 ��� ��	� *��
� 	� 	� ���� �������� �	�� ���� ��*	�
� �)��	������
�����

��� ���� �����
� �� �� ��� �	��� �����	�2 ������ ��� 
��� �� ���
���	�� ��� ���	*	�� �� ��� ��� �	�2 	� ��� �	��� �����	�2 ������� ���
���������	�� �� ������	
� 	� �	�	��� ��� ����)	����� �� ��� �	��� ��

xMg = 0.01079xMgO − 0.00405 "#�#%

��� ���	*	�� �� �	�2 ��
�� 
�	�� ��	� �
���	�� �� ������	
� 	� �	�	��� 	� �	*��
��

aSiO2
= 273.63x3SiO2

− 395.13x2SiO2
+ 193.58xSiO2 − 31.526 "#�3%

��� ��� ���	*	�� �� ��� 	� �	*�� ��

aMgO = −2.3075x2MgO + 3.2589xMgO − 0.8735 "#�4%

1/1
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�� ���� ��� ���	 ����� �	 	��
��� ������ ���� ���� �� !�����	 � !���������


�"	�

��� �������� �������� � +%1.5 �� ������� ������� �� 	��� 
�	 ���� �

���� � ���
 ��� 	��� ����� �	 ��� �������� �������� � '�%2 �� ��� ������

��%&'�%2, ��%&#�% ��� ������� ��%&#�%&'�%2 	�	���	 �� ���� ��� ���	

��������� �	 ��	 ��� ���� ���	� 
�� ��� ��	�������� �������� � ���

�	 ��� � ��		 ����!������ � 	��� ��!	���� �� ���	 	�	���� ��� ��������

�������� 
�	 ���� � �� ����� ��

γ0BO1.5
= 0.38γSiO2

����-�

���		 ��� ������ ��%&#�%&'�%2 	�	���� ���	 ������� 
�	 ���� � �� ���	�

��� 	��� �� ��� ��� ��� ������ ��%&'�%2 	�	��� ��� ��� ������ #�%&'�%2

	�	����

��� �������� �������� � +%1.5 �� ������� ������� �� ��� ������� ��%&

(�2&'�%2 	�	��� 
�	 ���� � ������	� ���������� � ��� �������� �������� �

'�%2 
��� ������	��� (�2%3 ������ �� ��� 	���� ���	 ������	� � !����	 ���

������	� � ��� ��	�������� �������� 
��� ������	��� (�2%3 ������ �� ���

	����

��� ��	�������� �������� ���
��� � ������ .���/��%&01�2/'�%2 	���

��� ����	����� ��������� �! � .�/ ��� 
�	 ���� � �� ��������� 
���

���� ��!	����� ���	 ����	 ���� ��� ��	�������� �������� ���� ���
���

!��� 	����� ��� 	���	 ��� �� �	�� �	 � �� �	������ � ��� ��	��������

�������� � ��� ���
��� ����	����� ��� 	���	�

��� ����������� � ������� 
�	 ���� � ������	� 
��� ������	��� ���

������ �� ��� ����� ���	 �	 �	 � !����� 	���� 	����� ���	 	�������	 
���

�.-



������� ����	 �
�� �� ������� �� ���������	� �� 	������� ��
 ������� ����
�	��
����� �� �	

�������� �� 	������
��� ���� ����
� �������2 ����� ��� ����
�� �	

[%Ca] = exp(3.002·V 2−1.2481·V −8.839·10−4 ·[%Si]2+0.212[%Si]−15.5848)
������

��	
	 V �� ��	 ��� ���2 ���� 
���� �� [%Si] �� ��	 ����	��
����� �� �������
�� �	

���������

!�	 ����"��� ��	#��	�� �� ������� �� ��$���	 ������� �� �	

�������� ���
���� �� ������ ��	 
	������

ln γ0Ca inFeSi = −7.09 + 13.8
xFe
xSi

����%�

����	 ��	 ����"��� ��	#��	�� �� ��
�� ��� ���� �� ������ ��	 
	������

ln γ0B inFeSi = 1.34− 1.21
xFe
xSi

����&�

��� ������	 
���

'��	��� ��� ��
 ��
�� 
	��"�� ��� ���� ����	 �� �� ���	
����"	 	�������
��
 	�	
�������� �� ��	 ���� �
����	
 ��	#��	�� �� ��
�� ��� �		� 	
�"	(

1

1 + Ms
M LB

ln

(
(1 + Ms

M CB)(LB − C0
B)

(LB − CB)(1 +
Ms
M C0

B)

)
=

ksρsAi

Ms
· t ����)�

��	
	

CB = (%B)/[%B] ������

(%B) �� [%B] �� ��	 ����	��
����� �� ��
�� �� ���� �� ������� 
	�*	���"	���
!��� 	������� ��� �	 ��	 �� 	�	
���	 ��	 ���� �
����	
 ��	#��	�� �� ��
��
�� ��������	��� �	���
	�	�� �� ��	 ��
�� ����	��
����� �� ���� �� ��������
!��� ��� ��"	 � ��
	 
	�����	 	������	 �� ��	 ���� �
����	
 ��	#��	�� �� ��	
��
�� ����	��
����� �� ���� �� ������� �
�� ��	 ���	 	+*	
��	��� �
	 �	��
��
	 �
��� ��	 ���	 ���������� 
�� �	����	 ����
��	�� ���� ���� �	 	�����
���	�

!�	 ���� �
����	
 ��	#��	�� ��� 	������	 �� �	

ks = 5.2 · 10−7m/s ����,�

��
 � ����
� ���-.��� � )/��.���2 ���� ����� ���� 	�������� !�	 ����� ����
�
����	
 ��	#��	�� �� 	���� �� ��	 ���� �
����	
 ��	#��	�� �� ��	 ���� �	����	
��	 ���� �
����	
 �� ����
���	 �� ��	 ���� *���	� !�	 ���� �
����	
 ��	#��	��
���� �� ��	 *
	�	�� ��
0 �� �� ��� ��
		�	�� ���� *
	"���� ��
0��

�&�



��� �����	
�� ������������ ��� ��	�
� ��
�

� ������� ��	
��	
�	2 ���� ��� �� ���� �� ������ ����� ���� �������

�������� ���� ��� ������� ����� ������� �� ���� �� ���� ���� ����� �� ����� ��

��� ������ ����� �� ����� �� �������� ����������������� ��� ���� ��� ����

��� ����������� �� ���� ������ ��� �������� ������������� ��� ���� �������

� ������� ��2	3 ������ �� ������� �� � ���� ��������� �� ��� ��� �� ��

������ ��� ����� ������� �� �������� ������� ��� ��������� ���� �� �������

�� ������� ����� ���� ������� ���� � ��	
��	
�	2 ���� ��� ���������� �������

����� ��� ������ �� ����� ��� ������� ����� �� ����� ����� ������� ������� ���

������������ ��� ����� �� ����� ������� ������� ��� ����� ��� ���� �� ���� ��

� ���� ������������� ��� ������� �� �������������

�� ������������� �� ��� ����������� ���������� �� ��� ������������ ����


������ �� ����� ����� �� �� ����������� ��������� �� ��� ������� ���!� "�


����������� �� ��� ������������ ��� ����� �� ����������� ����� ���� �� ����

������ ����� ����������� ���� �� � ����������� ������� �� ������ ���� ��������

�� ������������� �� ��� ������������ ��� ����� �� ����� ����� ����� ��������

���� ���� ����� �� ������� ����� ���� �� ������������ �� �� ��� #$%&'( ����

���� ��� ���� ����� ���� �������� ����� ��� ��� ����� �� ��� ������ ��� ���

������������ ��� ����� �� ����� ��� ����� �� �������� �������������

&)*



���������	
�

�� �� ����� �	� �� 
����� ������	 ������	 ������ �	� ����	 �	� ��� ��������

� ������ �	 ���� �����	� ���������	�� 	
 ��� ������ �	������ ������ �!"�

#"�$�

%� ����	� �����	�������� ���� 	
 ���� ����������� ���&� �� '����()*+

)����� ,&�+� ����� �����	� #""��

�� *��� �� -�� '� *��	� *� *��	� �	� .� -�� ��	 ��&��� ��& &���������(

��� �����	 ���	� *�/(0�/2(*�12 ������ ���������	�� 	
 �	�
���	�� ������

�	����� 	
 ������ �#2�3�#�4�  #�4�� �4##�

5� 
� *����� �	� 
� ,� 6�������	�� 
���&��	�&��� � 0��� 0����&� 5���

%% ( 
�� ����&��	�&�� 7�7������ � *�/(0�/2 ������ ��� �	����� 	
 ���

��	� ��� ����� ���������� #$���� ��� #"�8�

-� *� *��	� �	� ,� ������ 9	 :�������&���� 0���� � ��� 5�7������ �

6���	 0���� � ��� 0����&� *�/(0�/2 �	� *�/(9�2/3(0�/2� ������ �����

�	�	��� #!� #"���

6� '� *����� ;%0
(�9;91 
���&���&���� 
������ �	����� 	
 �������� ���

�������� ��
������ ����� 6	���7� "� #""$�

�� *��7&�	� 
�� 1��� :	���� � 0������ �	����� 	
 ��� �������� ��������

�	������ $!283�#8�� #8�!� #"�#�

<� ����		�� 5���=����	 � �����	 �� 7�������� �77������	�� �	����� 	


�������  �	!��� !�4��#  �8� �4#��

�� ����� �	� 6� '������>���� 5����� �� 7������	� &������������(����� �����	�

5���	�� ?0 �!4�8�!� #"$#�

@� ��	�� '� 6�� A� '��� �� '�� <� @��� �	� A� .��� ��	 ��&��� ��&

&������������(����� �����	 ���	� ������& �	���	�	� ����� �	����� 	
 �	�

����������� �	����� !�$��84$ �8#�� �4#��

)� �� :���	�����	������ ������ ���� ������ )����� 0��������	 ,&�+� �	�

�����	� #""��

#��



�� �������� 	� 
������ ��� �� ����������� �����������	
�� ��� 	
���������

����� ��� �������������� ���� ���� �� !�

�� �������� �� "� #$������ �� %� &'������ ��� �� %������� (�)��� �)�*��
+*����� �, *��)������� ����*�� ,� ���� *���� �, �-��� �.*���*� ��� �����
�� ������� ���� *����� /� ��� ��
� ����	��� �� ���	
���� ������ ����

��	� ��������� ������� � 011��

%� ��2�� �� #�������� ��� 3� ��4�� !�������	 �� ��
� ��"����� 35,��
�*���*� )����*������� 35,�� 6��7����� ����� /�*�)������ ���0�

��/� ��� 
���)��*�� #��� 
��������  � 01���


� �������� �� ��� 	� 8������ ��� �� (� ������� ����*�� �7�������� ���
�)����9����� �, ��� �����������* )�)����� ��� )���� ���2��� �, ���
	�3�#�32 ��� ��3�#�32 �������� �������� #�
������� $���
���� !!
:�;<�0=0�� ���>�

&� ?�4�@��� A� �� B���� "� 	������ �� /*����� ��� �� 3������ (����������
�-������� �, ��� 	������* �������� ��� 8��� ���@��� #� 8���� A�-���
������ ��� ��3���233�#�32� %����� �� 
�� %���� ��	
�
�
� �� #�
�	�  1
:�;< C=D�� 0110�

�� �� ?����� ��� �� ���)���� #��2�������2�)���� ��*����� ��� ��� �*��7��� �,
����*� �� �����������������*� ���2�� %����� �� #�
�	� 011<��! =��> � ��C>�

(� 
������� ��
�����
��� 
� 
�� �������������	 �� #�
����	� %���� E ?���
*��� 011F�

�� 	� &������ ������ &���'��� �� �����	
�� ��� !��	��	� ��� ����� 8�*�
������ ?������ �!� �������� 01�0� 6�A �������������	�
������	���
G3�����H �**����� 10�1>�01�!I�

�� �� &������ J�����,���2 2����� �5�2� ����*��� (������ !�:�0;<� FC=
�D10� 011 �

�� &�K����� "� ������ �� (4��4�7�*������� �� �������� �� %� &'������
�� %������� %� ��������� /� 8�*��7���4�� #� 8���2�7� ��� 	� 8���� ?���
������ �� ���������9����� �, ����� ���� �� ����� �#� ��� J������� /� !����

)��� (������� !��
�*�
��� ���� (����� ����������� 011F�

�� &�)���� ��� �� �����2�� /�)���� �K�*�� �� ����*�� ,� ��2� �.*���*� ����
*����� %����� �� ���	
� +���
�� DC:�;< D=D�� ��F �

/���� ������� ����2� 011D< #�������� ��)��� ����������� �, �����2

��)� /� // ��� /// �� ��� ?���� ���������� ��)�� �, ��� /���2�7���
������ ����� �� ������� ����2�� 011D� G��� �����2 %���� ��*����� ��"
��� ������2�� �� :����;I� /���� 
���7�� #@��9������ �1> ))�

�C 



�� ����� ��	 
� 
������� ����������� �� �� ���� ������ �� ��������� ��

��� � �		������� ���	���� �� ������� �� ������������ 	���� ���������	
��

��� �����	�� �����
�	�� �� ��� !"# �$#%&� &''#�

(� ������� ��	 (� )������ *����������� �� �������� �������� �� ������������

�+�������� ��� �,�	����� ��-���� �� ������������� ������� ��� ����� ���� ������

�������� ����� ������ �����	�� ��� ����� ����� ' �&�!"�./% $ �.'.� �.&.�

(� *� �������� 0� 1� ��2���� (� 0�� 3� 3�4�������� ��	 (� )������ 5���

����������� ��-���� �� �����������������	� �������" 6 �����7� ���� # �/!"

'8%$' %� �.&�� 933: &. �� /8/�

9��5� ����� 3� 6� *�������� ��	 6� *� ;������ �������� �����	������ ������

����� ��	 ������<����� �� �� ����(���3��2 ������� ������� �� ��� ���

������ �����	
 ��
	���� �%� !"8&8$888� �..%�

(� =� ���������� 1� >� (���������� ��	 5� )� )���� 1� �������� �� �������

�,�	� �� ����� �� �� ������� ����(���3��2� ����6�2�3�3��2� ��	 ����

(���6�2�3�3��2 �� &%.. ◦�� ������� �� ��� ���� ��� ����� ���	����� &'%"
%/$# � &'#.�

3� ��������� ��	 ?� ����� 6 �����	������ ���	� �� ���������� �,�	� @

������� 	��,�	�! �� ���� ������������� ��� ������� �� ����	
�� ���������

���	
� &%�/!"�.& $ �.�� &'/8�

*� 6� =� ��� ��	 �� 1������ 6��������� �� ������ �� �� ���� @ ������� @ ������

������� �����
�	�� �� ��� ������� ��
	���� %#"&8��$&8/#� &'#.�

?� ������	� �� 1���� ��	 >� 1������� 1� �������� �� )���� 1������� �� 3���

=�-���� �� 3������� ��� ������� �� ��� �	������ ����� ��� �����	��

��
	���� # �/!"'#/$'��� �.&��

*� 0��� :� 0��� A� ���� 0�� >� ����� B���� ��	 1� 2� 0�� =������ �� �����

���� ������������� ���	� ������� �� ��������������� ��	������ ���� ��������

�����
�	�� �� ��������� ����� ��
	��� �� ��	��� �&�%!"&&�/ $ &&/ �

�.&&� 933: &..8�#8�#�

*� 0���� C������ �� ������ ���� ��� ����� �������� ���� #&�&&!" &$ /� �..'�

933: &. �� /8/�

D� (�� 1� A���4�7�� ��	 �� (������ =������ �� ����� ���� �����������

������� �� ���� ���������� ���������	
�� ��� �����	�� �����
�	�� ��   

�8!"%�/$%88� �.&8�

5� (��� (� 5������� (� 3������� ��	 )� 3��	���� 1����	������ 6���������

�� �� ����6�2�3�3��2 3������ ������� �� ���  ���	
�� �����	
 ��
	����

/'�&!"�'/$8./� �..#�

&%�



�� ��������� �� 	
��
�
� �� ���
����� ��� �� ������ ������� �
������ ���

 
���
�!�� �!���
� ��� �����!���� �
��� !� ���!��� ������� "����!�� #� �����

������	 
�� �� ������� �	������ ����  ��
� $%&'%� %(()�

�� ��*�� +� ����!�� ��� ,� ����� �-
����������  �� 
�!�
� �. ���������

����
����� ��� ������� �� ���!
� �������� ������������ �	� ��������

���	������	� �� $(/01�%23'&%23(� %((4�

�� ��*�� +� ����!�� ��� ,� ����� �-
���������� 5�� 
�!�
� �. ���6�� ����

��� 7����� ��� ������6�� ���� ��
 �
����� ������� �������� ���	������	��

���� 32/%21�%%24&%%%)� %(((�

+� ����!�� +� +��
� ��� ,� ����� 6 ,
8�� �

�� 
� �
!-�� .�� �
!
��

������ ��92 6�!��!� �. !-
 ������!
 ����� �"�������!
� 8�!- ���!
� �������

6������ ���� �	��	����	��� 32/)1�003&0)2� $222�

+� ����!�� +� +��
� ��� ,� ����� 6�!��!� �
����
�
�! �. ������!
 �����


"�������!
� 8�!- ���!
� ������� ������� ���	��	����	 ����	�� �
 ����������

'%/'1�%:4&%4'� $22$�

9� ���!��� ����� 
�
���� 6 �
8 ��� ��8����;� ������� <���
� ������
� ������

33'�%(&$$� $22)�

�� ���-��� ��� =� �
�!� ��!
���� 7�����
� �. ����
 ��
�
�!� �� !-
 �
��

��������� ��� ������� 5���
��
�� #� ������� ���	�� ��	
�	� ������	���

 ��
� 0(%&)23� $222�

=� ,��-���!�� >� +���� �� >��-�*�8�� ��� +� ����!�� �-
 	�!
 �. 7����

	
���� .��� ���!
� ������� �� ��9���92 ���� ��� ��2 ��
�!�
�!�  ���

��!����� �������� �	� �������� '%/3�01�3:%&3::� $2%$�

�� �� ,����!���� ��� �� �����!��� 	
���� �. 7���� .��� ������� �� ����!

=�����
� ?��� ������������ �	� �������� ���	������	� �� 3'/31�4%3&4$$�

$2%$� #��, %2:'�0)%0�

=� 9-!� ��� =� ���!�� 6�!��!�
� �� ��9���92�6�293 ����� ��� �
�����!���


"�������� �. �� ��� 6�� ������������ �	� �������� ���	������	� �� $:/)1�

(3'&(0'� %(()�

>� 9���� ��� +� ��������� 6�!��!� �. ��9 �� !-
 ���� �. ��9���92�6�293

���!
�� ����	�� �
 �� ��!�	 �	������ �
 ������ $0/$1�%4:'&%4:4� %()%�

@� 9!!
�� �"�������� �
!8

� ���!
� ������� ��� ��92���9�6�293 ����� �!

%002 ◦�� 	
 ��! ���'3 �('%%$� �#,���� %(('� ��!
� .��� ��-
� 
! ���

/%((41�

�� 9� 5��!� ��� �� ��*���� 6�!��!� �. ������� �� ����!
 ��"��� ����� ������

������������ �	� �������� ���	������	� �� '%/)1�%$):&%$:$� $222�

%04



�� �� ���� ��� 	� 
������ ���������� �� ��� ������ �������� ���2�
�������

��2�3 �� ���� �
� ���������	�� 	
 ��� ������������ �	����� 	
 ��� !""#

$�%&$!% �'�%�

�()!�� ����*�+��� !��" ,��+�� ������ ����-� !��"� .�� �����������

�	
���
	��������������	��������������	���������� /0�-��# �()!�

���-���-���1�

�� ��2� 3�� ���-��2���� �������2 �4 ������ ��� �4 �5���� �� �������� �����

��������	�� 	
 ��� ������� �	����� $#!%6&!�% �'$7�

8� 9� �����-����� 3��-��2���� ������� �4 ����� ������ :� ��	�� ���

�������� ��������� 	
 ���� ����� 6%&'% �'%"�

	� ��4�-��� ,� 3-����� ��� �� 3�������� 3��-��2���� ��� ;������ <�����

��- �4 < ��� )� 3�-���� ��� 
������ �4 <�9���� ������� *��� )�2�����2

������ ������������ ��� �������� ���������	�� � ����� �&�" !��"� :��)

��6"�%��%�

�� ��=����� (����-�������� ����2 �� ����� ����� /::1� �������	������� 

"'/61 �'%"��

�� ��=����� (����-�������� ����2 �� ����� ����� /:::1� �������	������� 

"'/��1 �'%"+�

;� ��*��-�� �������2 �4 
�� �� ��� <���-2 �2��� 
������2� �������	�

������ $6/�$1#�76"&�767 �'���

�� ����� 	� 3���� ��� �� 3����� ��	�����	� 	
 ���� �����	� ���	��� 3���-

8�-��� �''7�


� (� ���>-��� 0� 8>���-� ��� 9� �� �����-�������� ?���- �-����-� �4

������ �+��� ��������������� ��� ������������� ���� ��� ���� �+���

��������������������� ����2�� ����� 
!� ��� ������!����"���� $�/71#

$6"&$6� �'6%�

�(�:� 0?�6����! �����@������ 4�- ?�-��� ������� 8�������= ����-���� 4�-

0����������� ������������ !��!�

�� �� ���-� ��� 8� 9� �����-����� 3�� ����+����2 �4 ������ �������� ���

���������� �� ���������� ����� ��� #	����� 	
 ��� ��	� ��� ����� ��������� 

!��#"6"&"6' �'�!�

���;� �A����� 	���� ����� <� ����+�-� ;� 8-������ 	� �B=���� (� (��+�== 

��� �� <-������� ����- ������� 4-� � ������-����� -���� +2 (�=� ����- � �

���+�� ����-������ �� ��-��� ���2�������� :� ��	�� $�� ���������	��� "	�%��	&

	� ����������� �����	� 
	� �	��� ����� !��!�

�%'



�� ������� 	� ��
����� �� 	������ ��� �� ����� 	����������� ��� ���

���� �� ����� ��� ��������
���� ������� ��  ��! 	�������� ������� ��

	
� ����� ��	�	�	� �� ��	���� "#$%&'()*+(,%� (--.�

�� 	��������� 	�  �/���0�� ��� 1� 2������� 3������� �� ����� �� ������

�������� �
�����	�������� ((#$((&'*.,+*(%� (--*�

�� 	��������� 2� ����4�� 	�  �/���0�� ��� 1� 2�������� 5����������� ���

������ �� ����� ���0��� ��62���������� ��60.5�1�6���62  ��! ��� ������

�������� �
�����	�������� ((*$,&'#-,+"."� %..%�

7� 3� 8� 	��!���� ��� �� ������� ������ �� ����� ��� ������ ������� 9���


1�6���62 ����� ���
�� �� �	����	������ #-$)&',*:+,*,� %..-�

7� 3� 8� 	��!����� 2� 	������ 	� 2���� ��� �� ������� �������� ��� �����

�� ����� �� 1�6���62 ���
� �����
 ��;���
 �� ����� <���� �������� ��

�	����	������ #-$)&',,,+,*%� %..-�

=� 1� 	�������� ������ �� ����� ��� ������� �� =����
�� >���� 8�4��

	�������� ������� �� ��	���� ,"$*&'(:()+(:(-� (-")�

�� 	����� ����	���� ����� 	� ������ ������ 5������ ��0 2���� ��0

2���� %..#�

 � 3� 	������� ����� ������������ �� �4����� ������� �� 
������ ���

�������� ���� ���	�� ���
����� �������� :-$(&'%."+%::� (-).�

?� �� 	����� @�����4��� �� ������� ��;���
� A� ����� �	����	����� ������� ��

�� ���� ��� !������� �� "�#��� !�������� ��� $�����!������ 4�
�� ".+)-�

(-*"�

	� >�����
� ��� �� ����� ������������� �� �������� ���� ����
� �� ��������

�� 1�6� ��	���������� �������	���� �� %.$:&'#:(+#::� (-*-�

B� >��
� >� ����
 5��
� �� 	��
� <� ����
 ?���
� ��� �� �� B�� C!4���

������ ����������� �������� �� �D�������� ���0��� ������� ����� ���

��62�1�6�3�263 ���� �������	���� �� %��������� ��	��� �����	� �� �
����

(($#&'":"+":-� %..(�

	� >���� ��� �� ���0������
��� 1������ CD�������� ���0��� ������� ��� ���


������ ��	���������� ��� ��	������ �������	���� �� %"$#&'#-,+".#� (--#�

?� >����� 1� 3������� ��  ��0���� ��� 5� ������� 	�� 5����������� �� �����

���0��� ��62�1�6��
6 ���
� ��� 7�D��� ������� �� 1��������� 6!�
�� ���

�����
�� @���������� A� ����� %��	
 �	����	����� ���������� �� ���	��

�����& $��'�� ��� ���	�� %.(%�

().



�� ��� �� ��	
���� �� �� ������ �� �� ������� ����	��	� �� ��� �������

����	� �������	�� �� ����� �	������ ��  	�	����  ������! �"�����	� ��

��� #�$���$� 	$2  ������ ���� ��������	
���� %%&'(!)*+%,� '--%�

.� /��� 0� .� ��0�1�� �� 2� �	����� �  ������ ��  ��� �3���	�����

���
 � ��� ���	"	�� ��  	�	�� 	 .	4�	�  	�	����  ������� 5 ��
� ���

����	�� ����	���� 
� ��������	��� ����� *%+*6� '-,7�

�� /���	
�8� �� 9� ���	��� ����������	� �������� �� � 	 �����  	

�� ����� 2����	�� 	 ���  	�����  ������ �����	��� �������	
��� 6*!

'%%,+'%6:� )::,�

.� ;���� /� ��� #� �� <�� =� /� .	� >� /� ���� �� ;� ��� 2���"�� ��

���� ���� �����  	�	�� ��	� ?�2$�0�$� 	$2  ����� �������	
� �	���

��� ����
�
��� 67&@(!''6:+''66� ):'%�

;� ;���� =� ;���� /� ;��� �� /� �	�� ���	"	�� �� 0�$ 	 �	4�	� 0�$���2$3�

 	$2 ������� ��� ���������	� �	�	� � ��	���� ��	�	
�� ))&%(!),*+)*6�

'-7*�

'*'


