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１．概要 

環境水中に重金属イオンが流れ込むと水質汚染につながり，生態系に悪影響が及ぼされ

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の有用性を調べた。

ホルマリン処理したコーヒー殻を用いて，水中の銅(Ⅱ)イオンの吸着除去する実験を行っ

た。また，除去剤のコーヒー殻の表面を走査型電子顕微鏡（SEM）で測定した。SEM 画像

から，挽いたコーヒー豆は熱水による飲料成分の抽出により，コーヒー殻の繊維が破壊され

て表面積が大きくなっており，さらに，ホルマリン処理によって表面が滑らかになったと考

えた。 
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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

がるため，生態系に悪影響を及ぼす 1)。そこ

で環境水中の重金属イオンの除去剤として，

世界中で飲用され大量の廃棄物が生じてい

るコーヒーに着目した 2)。コーヒー殻に含

まれる食物繊維とポリフェノールには，ど

ちらも重金属イオンに対して高い吸着能力

があることが知られている 3)。そこで，コー

ヒー殻の高い吸着能力を期待して本研究を

行った。 

 

３．実験 

(1)銅(Ⅱ)イオンの捕集除去実験 

100 mLビーカーに 8.0×10−2 mol/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 個準

備し，マグネチックスターラーで 30 分間攪

拌した。桐山ろうと（ADVANTEC No.2）を

用いて吸引ろ過した。除去（吸着）されずに

残った水中の Cu2+の定量は，ヨウ素滴定に

より求めた 4-6)。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（ヨウ素滴定法）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。得られた結果は，5 回

の平均をとって用いた。除去効率 7, 8)：52.8%。 

(2)水溶性ポリフェノールと銅(Ⅱ)イオン

との反応 

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 5.0 mL と

純水 45.0 mL を加えて 30 分攪拌した。没食

子酸やタンニン酸と結合せずに残った水中

の Cu2+の定量方法は方法(1)と同様に行っ

た。 

(3)コーヒー殻の脱脂洗浄 

コーヒー殻 300 g と蒸留水 300 mL をナス

型フラスコに入れ，140℃の湯浴中で 6 時間



還流させた。グラスフィルター（5G）でろ

過して純水で洗浄後，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 はかり取って，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。 

 

４．結果と考察 

４．１．捕集除去剤の合成と除去能力 

(1)見かけの除去効果 

昨年度の研究では，分子量が小さい没食

子酸では，沈殿物が生じていないにもかか

わらず銅(Ⅱ)イオンの物質量が減少したた

め，見かけの除去効果が現れていることを

明らかにした 9)。ここで，見かけの除去効果

とは，実際には水中から除去できていない

にもかかわらず，実験結果では銅(Ⅱ)イオ

ンの物質量が除去されたかのように低く見

積もられることを言う。 

銅(Ⅱ)イオンは水溶性ポリフェノールと

錯イオンを形成して安定となり，銅(Ⅰ)イ

オンに還元されなかったと考えられる。つ

まり，コーヒー殻中の水溶性ポリフェノー

ルに結合した銅(Ⅱ)イオンは，ろ過後も水

中に残留していると考えた。 

(2)水溶性ポリフェノールの高分子化によ

る不溶性化 

水溶性ポリフェノールによる見かけの除

去効果を防止するため，高校化学で学習す

るフェノール樹脂の合成を応用してポリフ

ェノールの高分子化を行った（これを，ホル

マリン処理とよぶ）。ホルマリン処理後のコ

ーヒー殻を用いると，確実に水中から銅

(Ⅱ)イオンを除去できると考えられる。 

(3)除去剤の種類と除去能力 

コーヒー殻の処理方法により，吸着能力

にどのような違いがあるのかを考察する。

実験に用いた除去剤は，(a)飲む前のコーヒ

ー殻，(b)抽出後のコーヒー殻，(c)ホルマリ

ン処理後の飲む前のコーヒー殻，(d)ホルマ
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図１. 各種コーヒー殻を用いて除去された銅(Ⅱ)イオンの物質量[mol]  
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リン処理後の抽出後のコーヒー殻，(e)洗浄

コーヒー殻の 5 種類である。(e)洗浄コーヒ

ー殻とは，熱水を用いた抽出と有機溶媒を

用いた脱脂を行い，食物繊維のみの効果を

期待できるコーヒー殻である。図１にこれ

らの除去効果を示す。 

(4)ホルマリン処理の有無による違い 

ホルマリン処理前後で比較すると，(b)処

理前の方が(d)処理後よりも除去効果が高

かった。実験方法(2)により，水溶性ポリフ

ェノールに結合した銅(Ⅱ)イオンは安定化

され水中に残留している。ホルマリン処理

前の除去効果が高いのは，この見かけの除

去効果が現れているためと考えられる。 

(5)熱水を用いた抽出の有無による違い 

熱水による抽出前の(a)飲む前のコーヒ

ー殻には，水溶性ポリフェノールが豊富に

含まれているため，見かけの除去効果が大

きいと考えるのが自然だ。しかし実験結果

は(b)コーヒー殻より低かった。これは水溶

性ポリフェノールの見かけの除去効果や，

不溶性ポリフェノールの化学的吸着の効果

よりも，食物繊維による物理的吸着の効果

が大きく表れたからだと考えられる。 

(6)ホルマリン処理の時間による違い 

ホルマリン処理を(d1) 2 時間と(d2) 5 時

間の異なる条件で行った。除去効果は(d1) 

2 時間の方が高かった。ホルマリンとポリフ

ェノールが付加縮合し高分子化する際，ポ

リフェノール分子内のヒドロキシ基が消費

される。銅(Ⅱ)イオンはヒドロキシ基など

の極性を持つ基と結合し吸着される。従っ

てホルマリン処理を 5 時間行った(d2)コー

ヒー殻では，残っているヒドロキシ基の数

が少なく，銅(Ⅱ)イオンの吸着が(d1)2 時間

のコーヒー殻に比べ起こりにくかったと考

えられる。 

(7)コーヒー殻の繊維の除去効果 

(e)洗浄コーヒー殻の除去効果は，(c)ホ

ルマリン処理後の飲む前のコーヒー殻や，

(d2)ホルマリン処理 5 時間のコーヒー殻よ

りも高かった。洗浄操作によって，ポリフェ

ノールや油脂成分が洗い流され，コーヒー

殻表面の孔が拡大したことが予想される。

表面積が拡大すると食物繊維による物理的

吸着能力が上がるため，ホルマリン処理に

よってむしろ孔径が縮小したであろう(c)

や(d2)よりも除去効果が高かったと考えら

れる。 

 

４．２．コーヒー殻の表面の様子 

以下に走査型電子顕微鏡（SEM，JEOL 

JSM-5300LV，スパッタリンング装置 JEOL 

JFE-1500））で観察した除去剤の表面の様子

を示す 10)。 

(1)コーヒー殻表面の特徴 

SEM 画像より，いずれのコーヒー粉やコ

ーヒー殻の表面にも数十µm の孔が多数存

在し，これは多孔質の吸着剤として知られ

る活性炭の構造に類似していた（図２）11)。 

(a)飲む前コーヒー粉と(b)コーヒー殻を

比較すると，コーヒー殻では表面の繊維が

破壊され，より細かくなって露出している

ことが読み取れる。また孔径が小さくなり

孔の数がやや増加しているため，表面積が

増加している。これらの違いは，熱水で抽出

することでコーヒーの表面が破壊されたこ

とが原因だろう。これは前述のように，抽出

後のコーヒー殻は抽出前に比べ，食物繊維

による吸着効果が大きくなっているという

ことを裏付けるものである。 

(2)ホルマリン処理による表面の変化 



(a)飲む前コーヒー粉と(b)コーヒー殻の

2 つのホルマリン処理前の除去剤と，(d1)ホ

ルマリン処理 2 時間と(d2)ホルマリン処理

5 時間の 2 つの処理後の除去剤を比較する

と，ホルマリン処理をすることで除去剤の

表面が滑らかになっている。これはポリフ

ェノールの高分子化による変化だと考えら

れる。 

ホルマリン処理前の除去剤には見かけの

除去効果が現れているため，除去率が高く

見積もられていると述べた。さらに SEM 画

像からは，ホルマリン処理をすることによ

って表面積が減少し，ホルマリン処理後の

除去剤の除去効果が減少していることも予

想できる。従ってホルマリン処理前後では，

見かけの除去効果に加え表面積も減少した

ために，除去効果に大きな差が出ていると

言える。しかし除去効果が減少しても，水中

に重金属イオンが残留する危険性を排除で

きるならばホルマリン処理はした方がよい

だろう。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図２．コーヒー殻の SEM 画像（(e)のみ 150

倍，他は 1000 倍で撮影した） 

５．まとめ 

コーヒー殻などの多孔質の植物質素材に

は，含まれる食物繊維とポリフェノールに

よって水中の銅(Ⅱ)イオンを捕集除去する

能力があることが分かった。水溶性ポリフ

ェノールを用いた実験から，銅(Ⅱ)イオン

と結合した水溶性ポリフェノールは水中で

安定に存在し，除去によって除去できない

ことが分かった。この効果を防止するため

ホルマリンを用いて水溶性ポリフェノール

の高分子化を行った。SEM を用いて各種コ

ーヒー殻の表面の撮影を行った。観察結果

から，ホルマリン処理後のコーヒー殻の除

去効率が処理前に比べ低下しているのは，

表面積の低下によるものであることが推察

できた。 

 

６．今後の展開 

各除去剤で実際に除去された銅(Ⅱ)イオ

ンの定量を行い，滴定結果と比較すること

で，見かけの除去効果を裏付けることがで

きる。方法としては，吸着後の除去剤から，

酸性条件下で銅(Ⅱ)イオンを遊離・回収し，

再度滴定を行うなどが考えられる。また等

温吸着式を求める実験を行って実用化モデ

ルを構築したい。 
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