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Аннотация. Моделировано  формирование гранул из порошков титаномагнетитового концен-
трата, содержащего до Fe – 54 %, TiO2 – 7 %, V – 1 % и Mn – 0.8 % масc.доли, с флюсовыми 
добавками 25 % масc.доли соды. C использованием термодинамических расчетов определены 
условия восстановления гранул природным газом в фильтрующем слое трубчатой печи при 
875–925 °С с получением железного порошка и титановой фракции. Зависимость степени 
металлизации (μ, %) офлюсованных (25 % Na2CO3) гранул титаномагнетитового концентрата 
от температуры восстановления природным газом при продолжительности восстановления, 
t = 30 мин, скорости подачи природного газа υ = 0.1 л/мин и при объеме природного газа по-
шедшего на восстановление V = 0.6 м3/кг аппроксимирована полиномом:

μ = 14.933.10–6T3 – 0.043T2 + 41.222T – 13042.
Ключевые слова: титаномагнетитовый концентрат, моделирование гранулообразования, 
железный порошок.

ВВЕДЕНИЕ
Титаномагнетиты представляют собой смесь 

главным образом двух минералов: ильменита 
FeTiO3 и магнетита Fe3O4 с примесями ванадия и 
хрома. С использованием мокрой магнитной сепа-
рации из титаномагнетитовых песчаников получа-
ют титаномагнетитовые концентраты [1, 2]. Иссле-
дования по технологии переработки титаномагне-
титовых  концентратов для выделения железа, ти-
тана, хрома, ванадия и др. продуктов проводятся в 
течение  несколько десятков лет [3, 4].  

В зависимости от соотношения рудных и не-
рудных минералов химический состав титаномаг-
нетитовых песчаников различных месторождения 
изменяется в широких пределах. Так, в составе 
различных проб песчаников Азербайджана нами 
обнаружено [2]: Feобщ – в пределах 6–12 %, иногда 
до 22–38.5 %; TiO2 – в пределах 0.7–1.7 %, иногда 
до 3.2–5.9 %; Mn – до 0.5–0.7 %; V – до 0.3–0.5 %; 
Cr – 0.01–0.1 %; Al2O3 – 10–18 %; SiO2 – 23–60 %; 
CaO – 5–10 %; MgO – 4–6%; P2O5 – 0.1–0.3 %; SO3 – 
0.07–0.2 %; CoO – 0.005–0.01 % масc.доли. Обога-
щением титаномагнетитовых песчаников получа-
ются титаномагнетитовые концентраты, в которых 
общее содержание железа, титана, ванадия и мар-

ганца достигает: Feобщ – 54 %; TiO2 – 7 %; V – 1 % и 
Мn – 0,8 % масc.доли. Титаномагнетитовые концен-
траты, полученные из различных месторождений, 
помимо содержания целевых компонентов сущес-
твенно отличаются по физико-химическим свойст-
вам и, следовательно, по условиям восстановления 
окатышей. В известных методах [1, 3–6] процесс 
металлизации продуктов восстановления прово-
дится при высоких температурах (выше 1500 °С) 
для плавления и коагуляции металлического желе-
за и образования титанованадиевого шлака.

Целью этой работы является моделирование 
формирования гранул из порошков титаномагне-
титового концентрата (Feобщ – 54 %; TiO2 – 7 %; 
V – 1 % и Mn – 0.8 % масc. доли) и установление 
условий восстановления гранул природным га-
зом в фильтрующем слое трубчатой печи при от-
носительно низких температурах для получения 
железа.

МОДЕЛИРОВАНИЕ ФОРМИРОВАНИЯ 
ГРАНУЛ 

Гранулы для проведения восстановительных 
реакций получили из порошков (с диаметром 0.1–
0.15 мм) титаномагнетитового суперконцентрата. 
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Фазовый состав исходных офлюсованных с Na2CO3 
гранул титаномагнетитового суперконцентрата оп-
ределен РФА с использованием порошкового рен-
тгеновского дифрактометра D2 Phaser (Bruker) 
(рис. 1). Из рис. 1 следует, что суперконцентрат в 
основном состоит из титаномагнетита. При форми-
ровании офлюсованных с Na2CO3 гранул в качес-
тве связующего вещества используется вода. По-
этому часть соды в реакции с водой образует гид-
рокарбонат NaНCO3.

В барабанных аппаратах формирование и рост 
гранул определяется скоростью гранулообразова-
ния и скоростью уплотнения гранул под действи-
ем внешних напряжений. Различные модели и ме-
ханизмы уплотнения гранул под действием вне-
шних деформирующих напряжений как рыхлой 
среды, в том числе и дислокационный механизм 
уплотнения гранулы, приведены в работах [7, 8]. 
Общее решение задачи формирования (наслаива-
ние и уплотнение) гранул в барабанном аппарате 
можно представить в виде:

 a t a t a b t t( ) = +( ) + -( ) Ê
ËÁ

ˆ
¯̃0

2 1 2

0 0 2
g n/

exp sin . (1)

Здесь g wl
p

= 2R ; а – текущий размер гранулы; 

a0 – средний размер зародыша (порошка); b0 – па-
раметр, связанный с плотностью частиц порошко-

образного материала; t – время гранулообразова-
ния; R – радиус барабанного аппарата; λ – толщина 
наслаивания; ω – частота вращения барабанного 
аппарата; ν – характеристическое число, зависящее 
от сдвиговой вязкости. На рис. 2 представлен ха-
рактер формирования гранулы в результате насла-
ивания и уплотнения частиц порошкообразного 
материала. 

Процесс формирования гранул носит волно-
вой характер, который определяется чередованием 
процессов наслаивания и роста размера и умень-
шением размера в результате их уплотнения. На-
слаивание порошка на поверхность гранулы явля-
ется следствием ее уплотнения. Это связано тем, 
что в результате уплотнения и сжатия связующее 
вещество, содержащееся в порах, выдавливает-
ся к поверхности, что увеличивает возможность 
и вероятность дальнейшего налипания сухих час-
тиц порошка. Дальнейший рост и завершенность 
формы гранулы определяется распределением кон-
центрации связующего вещества в объеме грану-
лы, т.е. влагосодержанием или влажностью повер-
хности гранулы.

На основе решения уравнения Фоккера–План-
ка [8] с использованием экспериментальных дан-
ных определили эволюцию функции распределе-
ния гранул по размерам по длине барабанного ап-
парата (рис. 3). Кривые распределения дают кар-

Рис. 1. Дифрактограмма для офлюсованного с содой супертитаномагнетитового концентрата:
[Fig. 1. The XRD of super titanomagnetite concentrate  fl uxed with soda]

МОДЕЛИРОВАНИЕ ГРАНУЛИРОВАНИЯ ПОРОШКОВ ТИТАНОМАГНЕТИТОВОГО КОНЦЕНТРАТА...
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Рис. 2. Изменение размеров гранул в результате насла-
ивания порошка и  уплотнения при различных значени-

ях γ в уравнение 1: γ = 2 (а); γ = 2.5 (b)
[Fig. 2. Change in the size of the granules as a result of 
layering powder and density at different values γ in the 

equation 1: γ = 2 (а); γ = 2.5 (b)]

Рис. 3. Эволюция функции распределения гранул по 
длине барабанного гранулятора: 1 – L = 10 см; 2 – 

L = 20 см; 3 – L = 40 см; 4 – L = 60 см; 5 – L = 80 см
[Fig. 3. Evolution of the the granules distribution function 
on the length of the drum granulator: 1 – L = 10 cm; 2 – 
L = 20 cm; 3 – L = 40 cm; 4 – L = 60 cm; 5 – L = 80 cm]

тину количественного изменения размеров гранул 
в каждом сечении по длине барабанного аппарата, 
что необходимо для его проектирования. 

ТЕРМОДИНАМИЧЕСКИЕ ФУНКЦИИ 
РЕАКЦИЙ ВОССТАНОВЛЕНИЯ ГРАНУЛ 

ПРИРОДНЫМ ГАЗОМ
Для определения оптимального температурно-

го интервала получения железа рассчитывали тем-
пературные зависимости свободной энергии Гиб-
бса реакций восстановления гранул титаномагне-
титового концентрата природным газом. Исполь-
зовано уравнение, успешно апробированное в ра-
ботах [9–11]:
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0  – стандартные свободные 

энергии, энтальпии и энтропии для реакций (2–15); 
Dcp,298

0  – изменение молярной изобарной теплоем-
кости веществ в реакциях, КР,Т – константа равно-
весия реакции для газообразных веществ. Термо-
динамические функции образования соединений и 
простых веществ, участвующих в реакциях, заимс-
твованы из справочников [12, 13]. Последним 
слагаемым можно пренебречь, так как реакция 
протекает в проточной неравновесной системе при 
непрерывном удалении продуктов реакции. Учет 
теплоемкости вносит поправку значения темпера-
туры в пределах 10–15о. При пониженных темпе-

ратурах восстановление железа природным газом 
в присутствии соды протекает через феррит натрия 
и оксид железа (II). Уже при 500–550 °С магнетит 
(титаномагнетитовый концентрат) начинает взаи-
модействовать с содой с получением феррита (III) 
натрия. С повышением температуры до 800–850 °С 
реакция протекает с большой скоростью, образу-
ющийся феррит натрия восстанавливается до ме-
талла с регенерацией соды и, таким образом, 
ферритообразование выступает как переходный 
процесс в каталитическом действии соды на метал-
лизацию магнетита:

Fe3О4 (тв) + Na2СО3(тв) =
 = 2NaFeO2(тв) + FeO(тв) + CO2(г), (2)

FeTiO3(тв) + Na2СО3(тв) =
 = Na2TiO3(тв) + FeO(тв) + CO2(г), (3)

2NaFeO2(тв) + CH4(г) =
 = Fe(тв) + FeO(тв) + Na2СО3(тв) + 2H2(г), (4)

2NaFeO2(тв) + CH4(г) =
 = 2Fe(тв) + Na2СО3(тв) + H2(г) + H2О(г). (5)

Титанат натрия, полученный по реакции (3), пе-
реходит в немагнитную фазу. Метан частично под-
вергается термическому распаду, а также конвер-
сии с продуктами восстановления – водяным паром 
и диоксидом углерода. Образующиеся вторичные 
восстановители водород и СО также восстанавли-
вают магнетит и промежуточные продукты FeO и 
NaFeO2 до металла: 

А. Н. МАМЕДОВ, Г. М. САМЕДЗАДЕ, А. М. ГАСЫМОВА, В. А. ГАСЫМОВ
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 Fe3О4(тв) + H2(г) = 3FeO(тв) + H2О(г), (6)

 FeO(тв) + H2(г) = Fe(тв) + H2О(г), (7)

 Fe3О4(тв) + CO(тв) = 3FeO(тв) + CO2(г), (8)

 FeO(тв) + CO(г) = Fe(тв) + CO2(г), (9)

2NaFeO2(тв) + Н2 (г) + CO2(г) =
 = 2FeO(тв) + Na2СО3(тв) + H2О(г), (10)

2NaFeO2(тв) + CO(г) = 2FeO(тв) + Na2СО3(тв), (11)

2NaFeO2(тв) + 3CO(г) =
 = 2Fe(тв) + Na2СО3(тв) + 2CO2 (г). (12)

При более высоких оптимальных темпера-
турах преимущественно происходит непосредс-
твенное восстановление магнетита через вюстит 
до металла: 
Fe3О4(тв) + CН4(г) = 3FeO(тв) + CO(г) + 2H2(г), (13)

FeO(тв) + CH4(г) = Fe(тв) + CO(г) + 2H2 (г). (14)
Обобщенное уравнение реакции восстановле-

ния магнетита имеет вид:
Fe3О4(тв) + CH4(г) =

 = 3Fe(тв) + CO2(г) + 2H2О(г). (15) 
Из рис. 4 следует, что реакция (15) при сравни-

тельно низких температурах протекает очень сла-
бо. Равновесие в реакции (15) смещается в правую 
сторону, начиная с 1010 К (DGT

0 0< ). В то же вре-
мя, отрицательные значения свободной энергии 
Гиббса для реакций восстановления оксида желе-
за (II) водородом (реакция 7), восстановления фер-
рита натрия водородом (10), монооксидом углерода 
(8, 11, 12) с повышением температуры сменяются 
положительными значениями. Однако в проточной 
неравновесной системе непрерывное удаление из 
зоны продуктов реакции способствует постоянно-
му смешению равновесия вправо. Таким образом, 
термодинамические расчеты показали, что при тем-
пературах 1100–1200 К большинство реакций вос-
становления гранул природным газом завершают-
ся получением железа. 

ПРЯМОЕ ВОССТАНОВЛЕНИЕ 
ОФЛЮСОВАННЫХ ГРАНУЛ 
ТИТАНОМАГНЕТИТОВЫХ 

КОНЦЕНТРАТОВ
Офлюсованные с добавлением 25 масс.% соды 

гранулы размерами 3–7 мм восстанавливали при-
родным газом в горизонтальной трубчатой печи в 
температурном интервале 850–1000 °С. Реактор 
и вся система до подачи природного газа проду-
вались азотом. Использование гранул позволяет 
обеспечить равномерное распределение газового 

потока внутри реактора и газопроницаемость вос-
станавливаемых гранул, устраняет пылеунос тон-
ких фракций и слипание восстанавливаемого мате-
риала. Некоторые результаты восстановления оф-
люсованных гранул титаномагнетитового концен-
трата при изменяемых температурах и продолжи-
тельности восстановления представлены в таблице. 
Как видно из таблицы с увеличением температуры 
восстановления степень металлизации железа воз-
растает, и при 900–925 °С отмечается максималь-
ная металлизация (98.5–98.7 %). С дальнейшим 
увеличением температуры до 1000 °С степень ме-
таллизации незначительно падает до 94.7 %. Это 
объясняется тем, что восстановленные частички 
металлического железа на поверхности окатыша 
слипаются, образуют корку и затрудняют диффу-
зию природного газа внутрь окатыша, тормозят его 
полное восстановление. Эти нежелательные явле-
ния практически отсутствуют в интервале темпе-
ратур 875–925 °С.

Зависимость степени металлизации (μ, %) оф-
люсованных (25 % Na2CO3) гранул титаномагнети-
тового концентрата от температуры восстановле-
ния природным газом при продолжительности вос-
становления t = 30 мин, скорости подачи природ-
ного газа υ = 0.1 л/мин и при объеме природного 
газа, пошедшего на восстановление, V = 0.6 м3/кг 
моделирована полиномом:
 μ = 14.933.10–6T3 – 0.043T2 + 41.222T – 13042.

Рис. 4. Зависимости свободной энергии Гиббса 
реакций (2–15) от температуры

[Fig. 4. Dependencies of  the Gibbs free energy 
of reactions (2–15) on the temperature]
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Зависимость степени металлизации (μ, %) оф-
люсованных (25 % масс. доля Na2CO3) окатышей 
титаномагнетитового концентрата от продолжи-
тельности восстановления (t) природным газом 
при температуре 900 °С, скорости подачи природ-
ного газа υ = 0.1 л/мин и при объеме природного 
газа, пошедшего на восстановление, V = 0.6 м3/кг 
моделирована полиномом:

μ = –0.2417·10–4t4 + 0.0041t3 –
– 0.2508t2 + 6.6263t + 35.

Из таблицы и вышеприведенных полиномов 
следует, что с увеличением продолжительнос-
ти восстановления при скорости подачи природ-
ного газа 0.1 л/мин и температуре 925 °С уже че-
рез 20 мин степень металлизации железа дости-
гает 98 %. При дальнейшем росте продолжитель-
ности восстановления до 1 часа степень металли-
зации железа держится на максимальном уровне 
98.8 % при 900 °С. Однако излишнее увеличение 
продолжительности процесса нежелательно, и за 
оптимальную продолжительность процесса при-
нимаем 30 минут, когда при оптимальных тем-
пературах 875–925 °С, скорости природного газа 
0.1 л/мин, степень металлизации офлюсованных 
гранул титаномагнетитового концентрата достига-
ет 96.5–98.5 % при отсутствии науглероженности 
и слипания металлизованных окатышей. 

В работе определены условия обработки вос-
становленных окатышей для разделения металли-
ческого железа от полититанатов и другиx приме-
сей, выявлены условия размельчения металлизо-
ванных окатышей под слоем воды, условия горя-
чего выщелачивания пульпы и мокрой магнитной 

сепарации с получением кондиционного железно-
го порошка с содержанием Feмет – 98 % (рис. 5). 
Изучение физико-химических и технологичес-
ких свойств полученных порошков, химического 
и гранулометрического составов, формы и струк-
туры, насыпной плотности и текучести показало, 
что по действующим нормам они соответствуют 
высокой марке ПЖ-3, обладают пассивированной 
поверхностью и стабильны к окислению при дли-
тельном хранении. 

ВЫВОДЫ
На основании реологической модели и эволю-

циионной функции распределения гранул по дли-
не барабанного гранулятора получены офлюсован-
ные гранулы титаномагнетитового концентрата с 
требуемой плотностью, прочностью и влажнос-
тью. С использованием термодинамических фун-
кций образования соединений определены темпе-
ратурные зависимости свободной энергии Гиббса 
реакций восстановления гранул титаномагнетито-
вого концентрата природным газом. Выявлено, что 
обобщенным уравнением реакции восстановления 
магнетита имеет вид: 
 Fe3О4(тв)+ CH4(г) = 3Fe(тв) + CO2(г)+ 2H2О(г).

Для восстановления гранул титаномагнетито-
вого концентрата природным газом в фильтрую-
щем слое горизонтального реактора лабораторной 
трубчатой печи были установлены следующие оп-
тимальные условия: Т = 875÷925 °С, продолжитель-
ность процесса t – 30 минут, скорость природно-
го газа – 0.1 л/мин, при расходе – 0.6 м3/кг. При та-
ких условиях степень металлизации офлюсован-

Таблица. Восстановление офлюсованных с добавками 25 %Na2CO3 гранул (5 г) титаномагнетитовых 
концентратов песчаников природным газом при скорости подачи газа 0.1 л/мин

[Table. Recovery the fl uxed with additives 25% Na2CO3 granules (5 g) of titanium magnetite sands concentrates 
with natural gas at a space velocity of 0.1 liter/min]

Темп. восст. Т, °С
[Reduction 

temperature Т, С]

Время восстан. t, мин
[Recovery time t, min] 

Объём природн. газа 
для восст, л

[Volume of natural gas 
for recovery, liter]

Fe %

Степень восстан. 
железа, μ,%

[Extent of iron reduc-
tion, μ,%]

850 30 3 45.38 84.2
850 40 4 47.05 87.3
875 30 3 52.05 96.5
900 10 1 43.12 80,0
900 20 2 51.80 96.1
900 30 3 53.09 98.5
925 20 2 52.88 98.1
900 60 6 53.25 98.8
925 40 4 53.20 98.7
1000 30 3 51.04 94.7
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ных гранул титаномагнетитового концентрата до-
стигает 96.5–98.5 % массы Fe. 
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Рис. 5. Дифрактограмма железного порошка, полученного из титаномагнетитового концентрата с содержанием  
Fe(мет) – 98 %

[Fig. 5. The XRD pattern of iron powder obtained from a titanomagnetite concentrate with a Fe(met) content of 98 %]
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MODELLING OF THE GRANULATION OF POWDER TITANIUM 
MAGNETITE CONCENTRATE AND ITS REDUCTION 

WITH NATURAL GAS
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Abstract: The granulation of titanium magnetite concentrate containing up to Fe – mass fraction 
54 %, TiO2 – 7 %, V – and 1 % Mn – 0.8 %, with 25 % mass fraction fl uxing additives soda has been 
modelled. The process of granulation and direct reduction of titanium magnetite concentrate with 
natural gas in the fi lter layer of tube furnace to obtain the iron powder and titanium fraction have 
been modelled. The construction of a complex model of titanium magnetite granule formation of 
powdered materials in drum granulators taking into account the anisotropy the structure and laminat-
ing on the surface is considered. It has been noted that granule formation proceeds in some stages 
depending on the relaxation time of embryo formation. Based on this model a graphic interpretation 
of the process laminating powder on the surface is cited. The rheological model of the compaction 
of granules under the action of external deformation stresses allows estimate the change of porosity 
and density is presented. The comparison of calculation and experimental results for the evolution 
of the distribution of granules on the sizes has been presented. The temperature dependence of the 
Gibbs free energy of reduction reactions was calculated.
The dependence of metallization degree (μ, %, mass fraction) of fl uxed (25 % Na2CO3) pellets of tita-
nium magnetite concentrate on the natural gas recovery temperature during the recovery duration, 
t = 30 min., fl ow rate of natural gas υ = 0.1 l/min and the amount of natural gas for recovery V = 0.6 m3/kg 
is approximated with the polynomial μ = 14.933.10–6T3 – 0.043T2 + 41.222T – 13042.
The dependence of metallization degree of the fl uxed pellets of titan-magnetite concentrate of sand-
stones on recovery duration (t) with natural gas at 900 oC, fl ow rate of natural gas υ = 0.1 l/min and 
amount of natural gas for recovery V = 0.6 m3/kg is approximated with the polynomial 
μ = – 0.2417·10–4t4 + 0.0041t3 – 0.2508t2 + 6.6263t + 35.
Thus, to recover pellets of titanium magnetite concentrate with natural gas in the fi lter bed of the 
horizontal reactor of a laboratory tube furnace when using fl uxed pellets of 3–7 mm the following 
optimal conditions were established: T = 875÷925 °C, process duration τ – 30 minutes, natural gas 
rate – 0.1 l/min. and at gas amount – 0.6 m3/kg. Under these conditions the metallization degree of 
fl uxed pellets of titanium magnetite concentrate reaches 97–98.5 % and the carbonization, caking 
and sintering of recovered pellets is avoided.

Keywords: titanium magnetite concentrate, modelling of granulation, iron powder. 
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