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銅は、高い熱伝導性や導電性、優れた展性や延性など、非常に有用な物理的、

化学的特性を持つことから電線、電気自動車（ EV）や半導体部品、熱交換器など

様々な産業分野で利用されている。近年、中国や新興諸国における銅需要の増加

や資源国における資源ナショナリズムの進展などを受け、銅資源の安定的な確保

はますます難しくなってきている。同時に、鉱山開発においても開発・採掘コス

トの増大が問題となっている。これまでは、大規模または高品位の銅鉱床をター

ゲットに、露天採掘や比較的シンプルな選鉱工程を経た操業・生産が可能であっ

た。しかしながら、既存の大規模露天掘り鉱山での採掘鉱体の深部化による採掘

費の増加や新規鉱山開発の高地化によるインフラ整備費の増加など、鉱山規模に

よっては過去 20 年間で開発コストが 3.5 倍程度に増加している。また、年々銅

鉱石の低品位化が進んでおり、2000 年には世界の銅鉱床における銅品位は 0 .95%

程度であったが、2 020 年には 0 .65%程度となることが予想されている。その他に

も、有害元素を含む不純分の混入や銅鉱物の微粒化、採掘鉱石種の複雑化などが

進んでいる。このような変化は、特に鉱石の一次選鉱である浮遊選鉱の実収率低

下をもたらすことから、これらを経済的に処理可能とする浮選手法の改良が求め

られている。  

本研究で対象とした複雑硫化銅鉱石の浮選処理に際する具体的な課題として、

次の 2 つが挙げられる。 1 つ目は、銅鉱物が微粒かつ輝銅鉱、斑銅鉱が含まれて

いることから、表面が酸化の影響を受け易く浮選実収率が低下することである。

2 つ目は、採掘箇所によって硫化銅鉱物の含有比が変動することから、同一処理

条件では浮選成績が安定しないことである。そこで本研究では、対象となる複雑

硫化銅鉱石の実収率向上と浮選成績の安定化を最終的な目標とした。  

実収率の向上に関しては、酸化された鉱物表面の改質に着目した。浮選は、鉱

物表面性状の一つである濡れ性の違いを利用した選鉱手法である。目的鉱物表面

の気泡との親和性（疎水性）の向上が、水との親和性が高い（親水性）脈石鉱物

との分離効率向上において重要である。目的鉱物表面の疎水度向上には、捕収剤

と呼ばれる界面活性剤を添加し、目的鉱物表面に吸着させることで疎水度を高め

ることが効果的である。しかし、捕収剤は酸化の影響を強く受けた鉱物表面には

吸着することができない。そこで、表面改質剤を補助試薬として添加する場合が

ある。本研究では、表面改質剤の一例として硫化水素ナトリウム（以下  NaHS）

を使用し、表面酸化された硫化銅鉱物と改質剤との反応による表面性状変化の解

析を行い、表面存在種、改質剤との表面反応を基に表面反応モデルを構築するこ

とで、浮遊性変化の予測を試みた。  

浮選成績の安定化に関しては、表面反応モデルと浮選速度論を組み合わせた浮

選速度モデルを構築し、このモデルをプロセス制御に役立てることを構想した。

本研究では、実鉱石中の輝銅鉱、斑銅鉱、黄銅鉱の浮選挙動予測可能性について
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明らかにした。浮選における目的鉱物の浮遊挙動は、浮選速度式を用いた速度論

で議論される。一般的に浮選試験の評価に利用される一次速度式は、浮選系内の

鉱物粒子の状態が不変であると仮定し評価するため、浮選中の表面状態の変化は

考慮されていない。本研究では、浮選速度論に表面性状解析結果から得られた表

面反応モデルを組み込むことで、実鉱石中の各硫化銅鉱物の浮選挙動予測、硫化

銅鉱物含有比の変動に対する改質剤の最適処理条件の決定に必要な情報を見出し

た。  

本論文は、全 6 章で構成されている。第 1 章では、緒言として本研究における

社会的背景および目的をまとめた。大規模鉱床の新規発見数の減少、既存鉱山の

鉱体の深部化に伴う複雑・難処理鉱石の増大により、それら難処理硫化銅鉱石に

対する高度浮選技術開発の機運が高まっていることについて示した。そのうえで、

本研究では表面酸化の影響を受けた輝銅鉱、斑銅鉱、黄銅鉱 3 種類の硫化銅鉱物

を含む複雑銅鉱石を対象鉱石とし、本鉱石の実収率向上と浮選成績の安定化を目

的とすることで、自社鉱山での浮選操業における成績安定化への寄与はもちろん

のこと、世界の銅埋蔵量の内約 12%を占める同一鉱床に対しての浮選技術構築の

一助ともなることを述べた。  

第 2 章では、対象鉱石に含有される輝銅鉱、斑銅鉱、黄銅鉱 3 種類の鉱物標本

を用いて、 NaHS 添加量と pH 条件がそれぞれの硫化銅鉱物表面間の反応にどの

ような影響をもたらすかについて、種々の表面性状解析により検証し、表面反応

モ デ ル を 構 築 し た 。 表 面 性 状 解 析 手 法 と し て 、 X 線 光 電 子 分 光 法 （ X-ray 

Photoe lect ron Spectroscopy :  XPS）解析、ゼータ電位測定により、硫化銅鉱物

表面における生成物の同定を行った。さらに、溶液分析による各イオンの溶存濃

度結果から、 NaHS による鉱物表面からの銅・鉄の浸出挙動、硫化物イオンの反

応速度について考察した。これらの表面性状解析の結果から、銅の表面反応に関

しては、酸化によって生成された銅の酸化物が NaHS 処理によって銅の硫化物へ

と変化することを明らかにした。さらに、鉄の表面反応に関しては、表面酸化後

の鉄の酸化生成物が NaHS との反応により錯イオン Fe (HS) 2
0 となり溶解し、斑

銅鉱は pH 10 で、黄銅鉱は pH 8 で鉄の酸化物として再沈殿することを、錯イオ

ンの安定 pH 領域、両鉱物表面の酸化還元電位の観点から明らかにした。また、

輝銅鉱は NaHS 処理後に銅の硫化物により表面が疎水化し、斑銅鉱・黄銅鉱は銅

の硫化物と鉄の酸化物の溶解により疎水化することが明らかとなった。  

第 3 章では、 NaHS 濃度と pH 条件に対する輝銅鉱、斑銅鉱、黄銅鉱単一系で

の浮選初期の浮遊性を、第 2 章で構築した表面反応モデルと接触角測定による濡

れ性の評価を基に検証した。ここから、それぞれの硫化銅鉱物で、 NaHS による

表面改質には最適な NaHS 濃度が存在し、NaHS の過剰添加によって改質に使わ

れなかった HS―が表面へ吸着し、表面を親水化、浮遊性を低下させることを明ら
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かにした。本章より、表面酸化の影響を受けた複雑な組成を有する硫化銅鉱物で

あっても、それぞれの表面反応モデルを精緻に組み合わせることで、活性、抑制

状態の浮遊性を予測できることが示唆された。  

第 4 章では、第 2 章・第 3 章で構築されたそれぞれの硫化銅鉱物の表面反応モ

デルが、浮遊性を予測し得ることを受け、既往研究では議論されていない表面反

応モデルを組み込んだ浮選速度論に基づく、硫化銅鉱物の浮選挙動を予測し得る

浮選速度モデルを構築した。第 2 章の結果から、①銅の硫化物が存在する表面、

②銅の硫化物を鉄の酸化物が被覆し、浮選過程において鉄の酸化物が徐々に溶解

し銅の硫化物が現れる表面、の 2 成分を定義し、輝銅鉱は①成分、鉄を含有する

斑銅鉱・黄銅鉱は①＋②成分を考慮した。また第 3 章の結果から、HS―の表面吸

着による抑制効果を考慮した浮遊抑制項を①成分に導入し、新規の浮選速度モデ

ルを構築した。構築したモデルを、チリ産の実鉱石の浮選試験結果へフィッティ

ングし、良好な相関が確認されたことから、モデルの妥当性が明らかとなった。  

第 5 章では、第 4 章で構築した表面反応モデルを組み込んだ新規浮選速度モデ

ルの硫化銅鉱物含有比の変動に対する適用性について検証した。表面状態の影響

を受けるパラメータを、硫化銅鉱物含有比の異なる実鉱石試料に対してフィッテ

ィングさせたところ、良好なフィッティング結果が得られた。また、実鉱石中の

各硫化銅鉱物の表面酸化状態を把握することで、未知試料に対する浮選挙動予測

や改質剤の最適添加条件が可能であることを明らかにした。  

第 6 章では、以上の内容を総括し、本研究の結論、成果、今後の展望について

述べた。本研究における新規の浮選速度モデルの今後の展望として、自社鉱山の

浮選操業や同一鉱床への適用可能性について述べた。  

 以上のように本論文は、酸化による影響を受けた複数の硫化銅鉱物を含有する

複雑硫化銅鉱石の銅実収率の向上と浮選成績の安定化に関して、硫化銅鉱物含有

比の変動に対するそれぞれの硫化銅鉱物の浮選挙動と最適な改質剤添加条件を予

測することを目的に、硫化銅鉱物の表面性状解析による表面反応モデルの構築と

表面反応モデルに基づく新規の浮選速度モデルの構築についてまとめた。 NaHS

との表面反応により、輝銅鉱は銅成分、斑銅鉱・黄銅鉱は銅と鉄成分によって構

成され、鉄成分の挙動は pH 依存性があることを明らかにした。また、 N aHS 処

理には最適 NaHS 濃度が存在し、Na HS の過剰添加により抑制効果が現れること

を確認した。これら表面反応モデルに基づいた表面成分分けと NaHS による浮遊

抑制項を導入した浮選系内における表面性状の変化が考慮可能な新規の浮選速度

モデルを構築し、その妥当性と実鉱石中の硫化銅鉱物含有比変動への適用可能性

について明らかにした。本モデルの浮選操業への適用により、操業における銅実

収率の向上と、浮選成績の安定化への対応が可能であることが示唆された。  
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