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１．概要 

環境水中に重金属イオンが含まれると水質汚染や生態系への悪影響が懸念される。そこで，

植物質素材であるコーヒー殻を重金属イオンの除去剤として用いることにした。ポリフェノ

ールに結合した銅(Ⅱ)イオンを水中から除去するために，高校化学で学習するフェノール樹

脂の合成を応用した。コーヒー殻のホルマリン処理の有無による水中の銅(Ⅱ)イオンの見か

けの除去効率は，ホルマリン処理前の方が高かった。これは水中に含まれる水溶性ポリフェ

ノールによって安定化されている銅(Ⅱ)イオンが存在していることによる。ホルマリン処理

したコーヒー殻では，ポリフェノールの不溶性化により結合した銅(Ⅱ)イオンは確実に除去

できていることが分かった。 
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２．はじめに 

環境水中に銅(Ⅱ)イオン Cu2+，水銀

(Ⅱ)イオン Hg2+，鉛(Ⅱ)イオン Pb2+など

の重金属イオンが排出されると，水質汚

染につながり生態系に悪影響を及ぼす 1)。

そのため，環境中の重金属イオンを簡易

かつ迅速に分離することは，重要なこと

である 2)。私たちは，SDGs（持続可能な

開発目標）の視点から，環境中への重金

属イオンの排出を抑制するため，そして

資源の有効利用を意識して，金属捕集材

として植物質素材であるコーヒー殻の活

用に着目した 3)。 

コーヒーは世界中で飲用されている嗜

好飲料の一つである。国際コーヒー機関

の統計によると，日本におけるコーヒー

の消費量は 47 万トン（平成 30 年）であ

り，家庭だけではなく飲料メーカーなど

から抽出残渣である大量のコーヒー殻が

生じる 4)。コーヒー殻の一部は農業用資材，

堆肥，肥料などに再利用されているが，

ほとんどが焼却処分されているのが現状

である 5)。2001 年より「食品循環資源の

再利用等の促進に関する法律」（食品リサ

イクル法）6)が施行され，食品廃棄物の軽

減化が求められていることから，コーヒ

ー殻においても再利用することが望まれ

ている。コーヒー殻を水質浄化に用いる

ことは，持続可能な社会をめざすことに

つながる。 

コーヒーに含まれる食物繊維であるマ

ンナンやアラビノガラクタンなどのヘミ

セルロース（焙煎豆の乾燥重量の 24～

35%を占める）は，様々な化学物質に対す

る吸着力が高いことが知られている 7)。ま

た，コーヒーに含まれるポリフェノール



は，重金属イオンと結合する性質がある。

よって，コーヒーを用いると，食物繊維

とポリフェノールによる重金属イオンの

捕集が同時に起こり，効果的な重金属イ

オン除去剤ができると考えられる。しか

し，低分子量の水溶性ポリフェノールが

重金属イオンに結合すると錯イオンとな

って水に溶けるため，回収・除去するこ

とができない。これを解決したいと思い，

高校化学で学習するフェノール樹脂の合

成を応用してコーヒー中のポリフェノー

ルを高分子化・不溶性物質として重金属

イオンと結合させることで，捕集除去の

効果が期待できると考えた。 

本研究では，水中に含まれる重金属イ

オンに対するコーヒー殻の捕集除去剤と

しての利用法およびその有用性について，

実験により確認することを目的とした。 

 

３．実験 

３．１ 試薬，装置 

実験で用いた試薬は，市販のものをそ

のまま用いた。コーヒーは，コーヒー店

ジャマイカから購入したペルー産「ペル

ー」（中挽き）を用いた。緩衝溶液は，酢

酸－酢酸ナトリウム水溶液（pH 3.2～6.2），

リン酸二水素カリウム－リン酸水素二ナ

トリウム水溶液（pH 6.1～8.3）を調製し

て用いた 8）。遠心分離は，島津理化電動

遠心機 B 形懸垂式（50 mL，4 本掛け）を

用いた。溶液の pH 測定は，pH メーター

HORIBA B-711 を用いた。溶液の吸収スペ

クトル測定は，Shimadzu UVmini1240（セ

ル長 10 mm の石英セル）を用いた。 

３．２ 実験操作 

(1) コーヒー殻の準備 

コーヒーはハンドドリップ式で淹れた。

コーヒー粉末の分量や淹れ方は，コーヒ

ー販売会社が推奨する一般的な方法で行

った 9-11）。 

カップ 2 杯分 280 mL あたり，中挽きコ

ーヒー粉末を 24.0 g 用いた。電気ケトル

で 90℃の水道水 12-13)で淹れた。コーヒー

殻は，直射日光の当たらない場所で自然

乾燥させ，ポリエチレン袋に入れたあと，

デシケータ（シリカゲル）内で保存した。 

(2) コーヒー殻のホルマリン処理 

三角フラスコにコーヒー10.0 g，1.0 

mol/L または 0.10 mol/L 硫酸 200 mL，ホ

ルマリン（37%ホルムアルデヒド水溶液）

50 mL を入れ，ゴム栓をして 60℃で 2 時

間または 5 時間撹拌した。暗褐色の沈殿

物を純水で洗浄し，遠心分離（3500 rpm）

により上澄み液を捨てた。この操作は 5

回行い，最後にグラスフィルター（5G）

でろ過して自然乾燥した。ホルマリンを

含む溶液は，学校の実験廃液処理規定の

通りに処理した。 

(3) コーヒー殻を用いた銅(Ⅱ)イオン捕

集除去実験 

銅(Ⅱ)イオン Cu2+を含む水溶液中でコ

ーヒー殻をはじめとする捕集剤を撹拌し，

それぞれの捕集剤の Cu2+吸着能の程度を

調べた。 

100 mL ビーカーに 8.0×10⁻2mol/L の硫

酸銅(Ⅱ)水溶液 5.0 mL，蒸留水 45.0 mL，

コーヒー殻 1.0 gを入れたものをそれぞれ

5 つ用意し，マグネチックスターラーで

30 分 間 撹 拌 し た 。 桐 山 ろ う と

（ADVANTEC No.2）を用いて吸引ろ過し

た。水中の Cu2+の定量は，ヨウ素滴定に

より求めた 14-16)。ろ液にヨウ化カリウム



を 0.60 g 加え，0.100 mol/L のチオ硫酸ナ

トリウム水溶液を用いて滴定した。なお，

デンプン指示薬は，滴定終点近くになっ

てから加えた。他の捕集剤についても，

同様の操作を行った（図１）。 

(4)コーヒー殻の洗浄処理 

コーヒー殻 300 g と蒸留水 300 mL を

500 mL ナス型フラスコに入れ，140℃の

油浴中で 6 時間還流させた。グラスフィ

ルター（5G）でろ過して純粋で洗浄後，

さらにもう 1 回，同様の還流操作を行っ

た。グラスフィルターでろ過し，自然乾

燥させた。乾燥させたものを 12.0 g はか

りとって，ソックスレー抽出器を用いた

ジエチルエーテルによる抽出（洗浄）を

40℃の水浴中で 6 時間行った。洗浄後の

コーヒー殻は，自然乾燥させた。 

(5)コーヒー殻中の総ポリフェノール量

の測定 

総ポリフェノールの定量は，Folin-Denis

法により行った 17-19)。濃度の異なるタン

ニン酸の標準溶液を調製し，フォーリン

試薬 1.0 mL，20%炭酸ナトリウム水溶液

5.0 mL を加え，20 分放置した。分光光度

計により 735 nmの吸光度を測定すること

で検量線を作成した。 

 

４．結果と考察 

(1) コーヒー殻による水中の銅(Ⅱ)イオ

ンの捕集除去 

重金属イオンを吸着する植物質素材に

ついては，炭，羊毛，わら，玉ねぎの皮

など，既に報告されている 20)。また，日

本人に馴染み深い茶葉に含まれるタンニ

ン成分は，鉄(Ⅲ)イオンなどの重金属イ

オンや植物性アルカロイド類と結合して，

不溶性で生理的に不活性な化合物を形成

するため，茶葉を煎じて飲むと解毒効果

があることが，古くから知られている 21-22)。 

植物質素材の有効性は認めるものの，

世界各地での入手が難しい材料もある。

予備実験として，緑茶，グァバの葉，柿

渋等を用いて，金属イオン（Cu2+，Fe3+，

Ag+）の捕集除去（吸着）実験を行うと，

これらの金属イオンの除去効果があるこ

とが分かった。そこで私たちは，廃棄物

となるコーヒー殻に注目した。コーヒー

は，世界中で飲用されている嗜好飲料の

ため，身近で入手しやすい。通常はコー

ヒー飲料後に捨てられてしまうコーヒー

殻について，重金属イオンの除去材とし

ての有効性を検討した。 

Cu2+を含む溶液に自然乾燥させたコー

ヒー殻 1.0 g を加えて，水中の Cu2+の捕集

除去実験を行った。コーヒー殻をろ過し

た後のろ液について，ヨウ素滴定法によ

り水中に残っている Cu2+の物質量を求め

た。この物質量とはじめに入っていた

Cu2+の物質量とを比較することで，除去剤

による除去効率[%]を求めた。除去効率

[%]は，次の式で表した。 

 

除去効率[%] ＝ (N1 / N2) × 100  

N1：除去された Cu2+の物質量[mol] 

N2：はじめの水溶液中の Cu2+の物質

量[mol] 

 

実験の結果，コーヒー殻の除去効率は

52.8%（5 回の平均）であった。一方，比

較のために，コーヒーを淹れる前の粉末

についても，Cu2+吸着（除去）実験を行っ

た。ヨウ素滴定法の結果から求めた除去



効率は，24.8%（5 回の平均）であった。 

(2)コーヒー殻に含まれるポリフェノー

ルの重金属除去効果 

コーヒー殻に含まれる何が，重金属イ

オンの除去に役立っているのだろうか。 

私たちは，コーヒー殻による重金属イ

オンの除去は，殻に含まれるヘミセルロ

ースなどの植物繊維と，クロロゲン酸な

どのポリフェノールによる効果が大きい

と考えた 23-25)。 

ポリフェノールは，ベンゼン環に複数

のヒドロキシ基－OH が結合した化合物

の総称であり，天然物はもちろんのこと，

酸化防止剤として開発された合成品も含

まれる。これらはジフェニルプロパン構

造をもつフラボノイド類，単純フェノー

ル類，加水分解型（ピロガロール型）タ

ンニン類，縮合型（カテコール系）タン

ニン類などに分類される。また，ポリフ

ェノールには水溶性と不溶性の 2 種類が

存在する 26)。水溶性ポリフェノールと結

合した Cu2+は，安定な錯イオンとなって

いると考えられ，水に溶けたままの状態

であるのでろ過によって水中から除去で

きない。 

私たちは参考実験として，水溶性ポリ

フェノールの代表例である没食子酸とタ

ンニン酸を用いて，これらが Cu2+に結合

するかどうかを確認した（図２）。50 mg

の没食子酸またはタンニン酸に 8.0×10⁻2 

mol/L の硫酸銅(Ⅱ)水溶液 5 mL と純水 45 

mL を加えて 30 分撹拌した。このときの

様子は，没食子酸では沈殿が見られずに

溶液状態であったが，タンニン酸では黄

白色の沈殿が生じていた（表１(2)）。これ

は，没食子酸に比べ分子量が大きいタン

ニン酸に Cu2+が結合することにより高分

子化が起こり，不溶性物質が生成したた

めと考えた。これらの反応液をろ過した

後に，ろ液に含まれる Cu2+の量をヨウ素

滴定で求めたところ，驚くことにいずれ

も実験前の Cu2+量と比べ減少していた

（表１(3)）。これは，Cu2+に没食子酸が結

合して安定化（「銅(Ⅱ)－ポリフェノール

錯イオン」と表す）しており，ヨウ素滴

定操作でヨウ化カリウムを加えても銅

(Ⅱ)－ポリフェノール錯イオン中の Cu2+

が還元されなかったことを意味する 27)。

水中から物理的に除去できないにもかか

わらず，除去できたかのような測定結果

（見かけの捕集効率）として表れている

ことに衝撃を受けた。一方，より高分子

量であるタンニン酸の場合は，Cu2+との反

応により沈殿物（銅の化合物と考えられ

る）が生成したため，水中の Cu2+の捕集

除去が完全ではないものの行われている

ことが示唆される。 

ポリフェノールの分子量の違い（低分

子か高分子かの違い）により，Cu2+との結

合力に大きな違いがあることが分かった。 

(3)ホルマリン処理後のコーヒー殻によ

る銅(Ⅱ)イオン除去効率 

コーヒー中に含まれるポリフェノール

を活用することで，重金属イオンを効率

的に捕集する方法はないだろうか。 

低分子量の水溶性ポリフェノールが

Cu2+に結合しても，生じた化学種（錯イオ

ン）は水に溶けやすく，水中から捕集除

去することは難しいことが分かった。で

は，物理的に Cu2+を除去する何かよい方

法がないかと思案していたところ，高校

化学で学習するフェノールとホルマリン



との反応から，メチレン基－CH2－により

架橋されたプラスチックであるフェノー

ル樹脂を合成する反応を思い出した 28)。

この反応を応用することで，水溶性ポリ

フェノールを重合できないかと考えた

（図３）。ポリフェノールが高分子化する

と水に不溶な固体となり，結合した Cu2+

はろ過により物理的に容易に取り除くこ

とが可能となる。 

コーヒー殻とホルマリン，そして酸触

媒として希硫酸を用いて，コーヒー殻中

に含まれるポリフェノール（その主成分

はクロロゲン酸である）と反応させて，

ホルマリン処理したコーヒー殻を合成し

た（図４）。得られたホルマリン処理のコ

ーヒー殻は処理前と比べ，色は濃くなっ

ていた。 

ホルマリン処理したコーヒー殻の Cu2+

の捕集効率は30.0%（5回の平均）であり，

一見するとホルマリン処理前（52.8%）に

比べると捕集効率は低下している（図５(b

と d1)）。ホルマリン処理する前のコーヒ

ー殻 1.0 g を 100 mL の純水に入れて抽出

した溶液をフォーリン・デニス法（コー

ヒー中のポリフェノール定量に用いられ

る一般的方法）により調べると，タンニ

ン酸として 10.40 mg/100 mL 含まれるこ

とが分かった。これより，ホルマリン処

理前のコーヒー殻中のポリフェノール

（その多くは水溶性）と Cu2+との結合に

よって生じる安定な錯イオンのため，実

際に物理的に除去されているのではない

と考えられる（見かけの捕集効率である）。

一方，ホルマリン処理したコーヒー殻か

ら抽出した溶液に含まれる水溶性ポリフ

ェノール（低分子量のポリフェノールと

見なせる）は，ホルマリン処理前に比べ

て 1/10 以下であった。詳細については，

実験中である。 

(4)コーヒー殻のホルマリン処理の条件

の検討 

ホルマリン処理する際の実験条件につ

いて検討した。反応時間が 2 時間と 5 時

間を比較すると，2 時間の方が Cu2+の除去

効率が高かった（図５(d)）。これは長時間

の反応により，さらに高分子化されて，3

次元構造中の隙間が減少して Cu2+の結合

が難しくなったのかもしれない。これを

うまく利用すると，金属イオンの大きさ

の違いによる選択的捕集の実現が見込め

るため，現在実験により検討している最

中である。また，酸触媒（希硫酸）の濃

度については，0.10 mol/L と 1.0 mol/L の

硫酸で比較した。結果，1.0 mol/L の硫酸

を用いた方が，Cu2+を良く捕集除去するこ

とが分かった。 

ところで，ホルマリンは人体に有害な

物質として知られている。コーヒー殻の

ホルマリン処理操作では 5 回洗浄（遠心

分離機による）しているが，この洗浄液

にホルムアルデヒドが残っていないかを

フェーリング液の還元反応により確認す

ることにした 30)。5 回目の洗浄後の上澄み

液（洗浄液）1.0 mL を試験管にとり，フ

ェーリング液を 1.0 mL 加えてガスバーナ

ーで加熱した。ホルマリンが含まれれば

酸化銅(Ⅰ)Cu₂O の赤色沈殿が生じるが，

この赤色沈殿は見られなかったため，5

回の洗浄でホルムアルデヒドはほとんど

無いと考えた（図６）。 

(5)コーヒー殻中の食物繊維（ヘミセルロ

ース）の重金属効果除去効果 



コーヒー殻の重金属イオンの除去効果

のうち，食物繊維による効果がどの程度

だろうか。 

コーヒー殻から純水により水に溶ける

成分を抽出し，その後有機溶媒であるジ

エチルエーテルを用いたソックスレー抽

出法により油分を抽出した（「洗浄コーヒ

ー殻」と呼ぶ）。これにより，水溶性ポリ

フェノールと不溶性ポリフェノールの両

方が失われ，食物繊維が残った状態と考

えた。よって，洗浄コーヒー殻による Cu2+

除去効率は，繊維による吸着が主とみな

せる。5 回の実験の平均除去効率は 21.2%

であった（図５(e)）。 

 

５．まとめ 

コーヒー殻をはじめとする植物質の吸

着材は，含まれる食物繊維とポリフェノ

ールによって水中の Cu2+を捕集除去する

能力があることが分かった。ポリフェノ

ールの一種である没食子酸およびタンニ

ン酸を用いた予備実験の結果，低分子量

の水溶性ポリフェノールに結合した Cu2+

は水中で安定であり，ヨウ素滴定におい

て Cu2+は還元されにくいため，除去量と

して高く見積もられることが分かった。 

Cu2+をポリフェノールに結合させて水

中から除去するために，高校化学で学習

するフェノール樹脂の合成を応用した。

ポリフェノールを高分子化することで不

溶性となり，水中から Cu2+を物理的に除

去することができた。また，ホルマリン

処理をした吸着材から水中へのホルマリ

ンの流出は認められなかった。 

私たちは，ホルマリン処理したコーヒ

ー殻によって除去された Cu2+が溶液を酸

性にすることで，Cu2+を遊離，回収できる

可能性があることを確かめている。コー

ヒー殻などを除去材として利用すること

は，水質を浄化し，さらに廃棄物を減ら

すことにもなる。この手法を，工場など

で発生する工業廃水を浄化する際に利用

すれば，環境に配慮した持続可能な産業

の発展に貢献できる。 

 

６．今後の展開 

今回実験で用いた各吸着剤の種類の違

いやホルマリン処理の有無によって，食

物繊維やポリフェノールなど多成分系に

よる吸着特性について調べたい。方法と

しては，吸着材の表面の様子を電子顕微

鏡で観察し，物理的吸着の起こりそうな

孔の有無を見ること，等温吸着式を求め

る実験などが考えられる。また，今回行

った実験を他の重金属イオンでも行い，

イオン選択性を検討したい。 
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図１．本研究で検討したコーヒー殻およびコーヒー殻のホルマリン処理 

(a)飲む前コーヒー粉，(b)コーヒー殻，(c)飲む前のコーヒー粉ホルマリン処理， 

(d)コーヒー殻のホルマリン処理，(e)洗浄・脱脂したコーヒー殻 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

没食子酸（分子式 C7H6O5）     タンニン酸（分子式 C76H52O46） 

 

図２．没食子酸とタンニン酸の構造式（没食子酸は低分子量，タンニン酸は高分子量であ

ることが分かる） 

ホルマリン処理 

ドリップ(抽出) 
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図３．フェノール樹脂の合成(上)とポリフェノールの高分子化(下) 

       はコーヒーに含まれる代表的なポリフェノールであるクロロゲン酸を表す。写

真は，ホルマリン処理したコーヒー殻。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図４．コーヒー殻のホルマリン処理 

洗浄（遠心分離）前      遠心分離機      洗浄（遠心分離）後 

 

コーヒー殻にホルマリンを加えて撹拌(60℃) 
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図５．各種コーヒー殻の銅(Ⅱ)イオンの除去量[mol] 

4.0×104 mol の Cu2+のうち，除去された Cu2+の物質量を表す。ホルマリン処理以外の測定

ではヨウ素滴定法を用いたため，物理的に除去されずに錯イオンの形で残る Cu2+も検出さ

れる。 

 

 

 

 

 

 

 

図６．ホルマリン処理して洗浄後の上澄み液のホルマリンの検出実験（フェーリング液の還

元反応が見られなかったことより，ホルマリンはほとんど含まれていないことが分かった） 

 

 

表１．没食子酸およびタンニン酸に硫酸銅(Ⅱ)水溶液を加えたときの様子 

操作 

ﾎﾟﾘﾌｪﾉｰﾙ 

(1)Cu2+を加えた 

ときの様子 

(2)ろ過した 

ときの様子 

(3)ろ液中の Cu2+を 

ヨウ素滴定により定量 

没食子酸 

C7H6O5 
薄い青色の溶液 沈殿物なし 31.4%の Cu2+が減少 

タンニン酸 

C76H52O46 

黄白色沈殿生成 

（少量） 
沈殿物あり 28.7%の Cu2+が減少 

操作は(1)→(2)→(3)の順で行った。(1)の操作のあと，室温で 30 分撹拌した。 

(左)ホルマリン 1滴    

(中)上澄み液(洗浄液)  

(右)フェーリング液のみ 

×10-4 mol 
除
去

さ
れ
た

C
u2+

の
物
質

量
 

52.8% 

14.0% 

30.0% 

12.5% 

21.2% 

24.8% 

%表示は除去効率を表す 


