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l 緒言

寒冷地冬期スパイクタイヤ車道粉塵は、我国の最近

の重大な環境汚染のーっとして社会問題化したが、北

欧においてはすでに1950年代に注目されていた。札幌

市や仙台市の実態調査からは、主たる車道粉塵は粒径

5-50μmのものが多く、粒子状物質、降下はいじん、

道路堆積物などがスパイクタイヤ装着期は非装着期の

1.8-700倍に達しており、アスフアルト粒子は細径部

分に集中し、鉄、アルミニウム、チタン、カルシウム、

マンガンなどを同時に含み、かつ、粗大粒径の粉塵濃

度が高いことや、空中分布は地上100mの高度に及ぶ例

のあることなどが明らかにされた 1トヘ
また、これらの粉塵の生体への健康影響としては、

内科、小児科、眼科、耳鼻科など、臨床の各科にわたっ

ており、上気道疾患の多発、肺磁界測定による道路粉

塵肺内沈着量の異常などが指摘された 10)ー1九さらに、

野犬および、実i験用ねずみ肺胞への鉄、カルシウム、チ

タン、マンカツなどの重金属が高濃度であり、スパイ

クピンやアスフアルト成分の蓄積が推定された12)。

一般に、大気中粒子状物質の環境および生体影響を

明らかにするための疫学調査は、その起因物質の推定

と背景にある暴露歴にもとづいて原因診断が行われる。

この中では、粒子状物質の粒径や形態、個々の粒子の

化学組成、結晶構造を明らかにすることが基本である

とされている。

X線分光学的手法は、 1970年代より飛躍的発展がみ

られ、多元素JDJ時分析を含む分析電子顕微鏡(AEM)

によるX線微小分析がルーチン化され、一般環境癌に

先行して見出される種々の職業癌(特に肺疾患性)の

病理組織学的解明のための不可欠な手段とされている。

この分野の研究は、極地を含む大気汚染、火山噴火、

石炭フライアッシュ、標準的試料の基礎的解明のため

の粒子状物質とその化学反応による変化に関する報

告13)ー叫、炭粉症、肺癌、珪肺症、石綿症、塵肺症など

実験動物およびヒトについての病理組織学的生体試料

に関する報告叫")-63)など多くの重要な成果がある。

スパイクタイヤ車道粉塵関係についてもすでに走

査-AEMによる分析報告12)，38)→0)，'2)，'のがあるが、降

下ばいじんについてはほとんど報告されていなかった。

内陸型で比較的降雨積雪量が少なし道路凍結しやす

い、やや標高の高い(海抜約600m)当地区では道路粉

塵の微量分析調査として1985年に PIXE法による研

究叫が報告されている。

我々は、これまでに当地区の「寒冷地冬期スパイク

タイヤ車道粉塵の環境と健康影響に関する研究」とし

て、長野県松本市周辺地域の粉塵についての環境と健

康影響調査問、 X線マイクロアナライザー測定(EPM

A) 66)，町、荷電粒子励起X線法(P1 X E) 68)、X線回折

および蛍光X線分析69)など若干の知見について報告し

てきている。昭和62(1987)年度よりのデータを中心

にこれまでにえられた特徴をまとめると以下のとおり

である。

①降下ばいじん(松本市内60か所、隣接 1村)は、
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昭和62年度の同一期においても約30倍の差が認められ

た。

②道路堆積粉塵中Zn、Mnは、場所や経日変化があ

る。 Al、S、Clは少ない傾向である。

③関連病院内浮遊粉塵量は、冬期に高い傾向である

がビル管理法ビル内粉塵基準値0.15mg/m3以下で、あ

る。

④昭和62年度12月期降下ばいじん最高値は、 74.lt/

km2/30日、最低値は2.7t/km2/30日で両サンプル水抽

出液陰イオン、 N02、Br、F-、Cl一、 N03-、SO;

が検出され、前者でN03-/SO;ーの比が小さく、後者

でこの比が大であった。

⑤関連病院外来患者の電算集計件数データからは、

冬期から春先に多い傾向は認められなかった。

⑤外来患者病名使用件数リスト(月別)で、診断名

が確定し、患者が10人/月以上、月間総病名使用件数

の0.1%以上に相当する疾患のうち、 6-7月には、いわ

ゆる風邪症候群の減少変化が認められたほかは、著名

な季節変化はみられなかった。

⑦昭和62年度冬期松本市内降下ばいじん 2検体のE

~MA測定の結果、 5μm付近の粒子も多数みられ、土

壌鉱物由来のSi、Alばかりでなく、 Ca、Sの多い特徴

的形態の粒子を見出した。

⑧平成 2年度冬期の降下ばいじん (24時間)測定で

は、道路直近で、 550-590t/km2 /30日であり、この値

は昭和62年度冬期の最高値74.lt/km2 /30日の約 8倍

であった。

⑨PIXEでは、 K、Ca、Feが主体で、 Zn、Cuは日

変化が明確になることがわかった。微量元素として、

Ti、Mn、Ni、As、Rb、Zrが検出された。

⑮蛍光X線と X線回折分析では、他地域の既報デー

タと類似して、 Si、Al、K、Fe、Cuなどが多〈、 Cl、

S 、P、Mg、Na、Sr，Rb、Zn、Cu、Ni、Mn、Tiな

どを微量成分として検出した。また、 Quartz(Si02) 

が主成分であり、微量成分としてMuscovite(K、Na)

(Al、Mg、Fe)2 C (Si3.1Al，o.9) 010 (OH) 2)、IlliteCKO.7 

A12.1 (Si、Al)4010 (OH) 2)、KaoliniteCA12Si0205 

(OH) 2)、酢酸アンモニウム、 DL ロイシン、チオシア

ン酸カリウムなどが同定された。

現在、スパイクタイヤに関しては、環境庁主管によ

る「スパイク粉塵の発生防止に関する法律」の施行(平

成 2年 6月)、指定地域内での使用禁止(平成 3年 4

月)、罰則適用(平成 4年 4月)、となり平成 3年度冬

期でスパイクタイヤ装着率が約30%、平成 4年度冬

期一現在では、最高で、も5.8%(平成 3年12月よ力平成
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4年 2月松本市調査による)と激減している。

しかしながら、塵肺症は、塵肺の原因因子に暴露中

断後も数年においても突然発症する例や、長い潜伏期

間の存在する症例などがあり不明の点の多い疾患であ

るとされていることから、今後数年間にわたって、注

意深い追跡調査が当地区には必要であると考えられる。

本報告は、既報66).67)の2地点の粉塵検体のうち、未

発表の 6粒子のEPMAデータについてとりまとめる

とともに、先に引用した関連文献の主なものについて、

個別に主要項目をまとめたものである。

2 実験

2. 1 対象試料

NO.6およ tfNo.91は既報66)，67)のとおり。

1 )降下ばいじん (No.6) 

昭和63年 1月11日より昭和63年 2月12日まで集めら

れた。同地点は、南約800mtこ国道158号、北約1.2kmに

国道147号と JR大糸線があり、 2車線道路に面した 2

階ベランダで、比較的交通量は少ない。降下ばいじん

52. 3t/km2/30日。

2 )降下ばいじん (No.91)

昭和62年12月1日より昭和63年 1月4日まで集めら

れた。岡地点は、国道254号より東約300mの温泉街主要

道路直近 2階ベランダで、同時期、松本市内60か所で

は最高値は74.lt/km2/30日であった。

これらの地点周辺を写真 1、2に示した。

2. 2 EPMA測定

測定条件は、既報66)，67)に準じた。

3 結果および考察

降下ばいじん試料NO.6およびNO.91のSEMデー

タをFig.1，2に、 EDSデータをFig.3，4に示した。

これらの粒子は、基本的には土壌・鉱物起源のもの

が主になっているものと考えられる。またまさ上げ粉

塵が重要である。

我国では、通常大気汚染で問題とされるのは10μm

以下の粒径のもので肺内(肺胞内)侵入性の高い粒子

とされている。図 1、3に示したように、 NO.6サンプ

ルには10μm以下の粒径のものがいくつか認められた

うえ、各粒子表面にはさらに、微小粒子が付着してい

るものがあり、これらは道路に残留するまき上げ粉塵

として機械的損傷をうけながら複雑な気象条件のもと

で挙動することが考えられる。また、降下ばいじんの

水溶性成分は約10%程度でほとんど水に不溶で残留す

ることから数μm程度の微小粒子と同様かあるいはそ
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れ以上に挙動が注目される。

6-4は、比較的硫黄が多く、 6-8は、荏素を主体とし

ている。 6-10のEDSは欠測である。

91-2は、比較的カルシウムが多く、 91-9はカリウム

が比較的多いことがわかった。

Fig.1 Photographs (6-1， 6-4， 6-8 and 6-10) of dust fall No.6 sample and with SEM 
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Fig.2 Photographs (91--2 and 91-9) of dust fall No.91 sample with SEM 

Photo.1 No.6 Sampling position Photo.2 No.91 Sampling position 
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Fig.3 The spectra (6-1， 6-4 and 6-8) of the dust fall No.6 sample with EDS 
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Fig.4 The spectra (91-2 and 91-9) of the dust fall No.91 sample with EDS 

4 関連文献に対する 2・3のコメン卜

(1) 文献No.13 煙道、製鉄所周辺、高速道路、 SE

M、重油蜂巣状特徴的粒子

(2) 文献No.14・光化学スモッグ、 S04'一、 H2SO.ミス

ト、 SE恥1-EPMA

(3) 文献No.15 ェアーサンプラーステージNo.1-7、

SEM 

14) 文献No.16:空気試料、 S巴rpentine、Chrysotile、

Antigorite、針状粒子

(5) 文献No.17・ aerosol、sub-micrometer、microm-

eter、NH4N03，sulfate、chlorides、carbonate

with NaN03、nitronfilm 

(6) 文献N0.18 : chemical composition of single 
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aerosol particle、X300、粒子 lつづっ、 (NH4)， 
S04、KMn04、 (NH4)，C4H.06-particl巴5

(7) 文献No.19:静電インパクターサンフ。ラーによる

H2S04、海塩粒子、 S、Cl、Na、Mg

(8) 文献No.20 火山噴火前後、 H2SO.and volatile 

sulfur particles 

(9) 文献N0.21 : polydisperse latex particles on a 2 

μm、酸化白金エアロゾール

(10) 文献No.22: BaCl2薄膜上エーロゾル粒子、炭素

薄膜上粒子数濃度100-200個/cm'、静電式エーロ

ゾルサンプラーで採取

(11) 文献N0.23 : fly ash particles、shreddedsponge 

type、rolled paper type、paint chip type、

spherical type、2.4μmcut off impactor stage 
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。2) 文献NO.24:テフロン上J1 S 10種フライアッ

シュ、 yゲラス繊維

(13) 文献N0 . 25 : coal combustion、washing

(1母文献N0.26 : phologically classes in the correct 

fly ash solid sphere、carbonaceousmaterial、

glassy particles 

同文献N0.27 : dust-cake on the inside of a bag 

cleaned by reverse gas 

(1日文献N0.28 : combustion aerosol Btu coal gas 

(1司文献NO.29:X3000、flatangular edges、Si、

Al、Na、P、S、K、Ca，Fe 

(1骨文献N0.30 : externally mounted resin secretion 

with several perforations 

(19) 文献NO.30 ニールドフェルト内粉じん堆積l.5

mm 

(20) 文献N0.32 : particles from car wind shield、fly

ash from stack、particlesfrom car painted 

surfacε 。1) 文献N0.33 : particles deposited on leaf surface 

at various site > 20km from power stations、10

-100μm 

(22) 文献NO.34:フライアッシュ、 X8000、微粉炭燃焼

灰(フライアッシュ)

(23) 文献N0.35 : submicron ash particles at 1750K 

in 20% O2 

凶文献N0.36 : non magnetic particles、ironsul-

fide、ironoxide 

間文献N0.37 : spherical coal fly ash 

側文献NO.38 環境試料SEM (E PMA) 

間文献NO.39・Ca、Si、Ti、スパイクタイヤ粉塵、

3月一10月、 CaC03ーアスフアルトから、道路粉

塵、ハイボリュームエアサンプラ一、ボイラ一、

環境と発生源粉塵

側文献NO.40 環境中アスベスト

側文献NO.41・ローボリュームエアサンプラ一、ハ

イボリュームエアサンプラ一、粒子状物質

(30) 文献NO.42:道路堆積粉塵、粉塵付着野犬肺胞腫

溜部、野犬肺胞、沈着粉塵、実験ねずみ、肺胞壁

沈着粉塵SEM

(31) 文献NO.43:堆積粉塵、標準的試料

(3司文献N0.44 : volcanic ash sample X 500、major.

ity of ash particles、sharpanglar edges、rat

lung、24hrfollowing inject of 10mg ash、×

400、XllOO

(33) 文献NO.45:road dust分粒、ラット肺胞

(刊文献N0.46 : W deposited peribronchiolar par-

ticles X線マイクロアナライザー

(35) 文献N0 . 47 : a typical beaded a pperance type 1 

-IV 
(36) 文献NO.48:珪肺症は、遊離珪酸(シ 1)カ)を含ん

だ粉塵を吸入することによっておこる肺の線維化

である。

(初文献N0 . 49 : four different anphibole asbestos 

fibers、amositeSi、Fe>Mg、sometimesMn、

crocidolite Si、Fe、Na>Mg、anthophylliteSi、

Mg>Fe、tremoliteSi、Mg、Ca、X-raymicro 

analysis 

側文献N0.50 : typical ferruginous bodies in bron. 

choalveolar lavage samples X 1200、Si、Mg、

Fe、Mn、amosite

側文献N0.51 : asbestos (ferruginous) bodies、Mg

13.7%、Si47.2%、Ca13.0%、Fe3.5% 

側文献N0.52 : PP membrane filter上に肺沈着物を

前処理して集める。 <0.1-10μm、Si、Ca、Fe、

Al、Mg、P、Ti、totalR F R 

品1) 文献NO.53:前処理蛍光X線分析 TotalSi、Mg、

Fe、Ca、Al、Cu、Pb、Cr、Mn、Ni

ω) 文献NO.54:地域差

同文献NO.55:地域差、前処理、 massspectrometry 

同文献NO.56:Na、Mg、Al、Si、S、Cl、Ca、

Ti、Mn、Fe、2n、X100、SE M of randam area 

of lung tissue in a silicotic patients、silica

nodula 

制文献NO.57:大気浮遊粒子状物質を GB-100R

でサンプリングしたものの SEM  -10μm 

同文献N0.58 : silica nodula and thickened alveo-

lar spta、X100、S/P ratio 

間文献NO.59:肺試料をのぞ、いて多くの試料を分析

している。

例)文献NO.60:Hi-vol. samples 24hr、X1400、f!y-

ash、coalburning power plant、alumino-silicate

particles X 1800、Hamstertracheal epithelium 

exposed to、crocidoriteasbestos fiber、X3000、

asbestos tontalum suspension、fourdays after 

installation clearance、X4000、coal workers 

pneumoconiosis、bronchiolites ofli、foundary

worker S EM、EDX、Si、S、Al、P、Fe、

Zircon(Zr-Si04)、Si02、asbestosbody、×

16，000、Berylliumdisease、X160、旬、 Al、F

同文献NO.61: occupational exposure history to 
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chrysotile asbestos for 12y、X30、X3600、fibrous

partic1es 恥19、Si、Fe、occupational of 35y 

insulation work typical asbestos fibers in the 

interstitium、X3900、tissuedigestate two asbes-

tos bodies、X650、Fe、乱19、chrysotilefiber、

Hematile(F巴203) focal intrestitial section、sil-

ica ta1c、 Si、X3600

側文献No_62 サブミクロン、 Pb暴露ラット肺、

Pb、Cu、0.5μm、ペイント原料取扱い塵肺組織中

の細胞食細胞2μm、Al、Si、Fe、クロム肺癌、

Cr、3μm、雲母鉱物、溶接工肺、含鉄小体、超硬

合金癌肺W、Ti

(51) 文献NO.63 炭粉じんあいの SEM、アスベスト、

クリソタイル

今回のEPMAデータからも今後当地区特有の疾患

の疫学的解明にあたっての基礎的糸口を提供できるも

のと期待できる。今冬期当地区のこれまでの調査では、

スパイクタイヤ装着率が10%以下に激減している今日

ではあるが、環境由来の粉塵問題はいまだに不明の点

の多い分野である。更に少なくとも数年の継続研究が

望まれる。

終わりに、 EPMA測定についてご指導ご高配を賜

りました東京大学生産技術研究所教授二瓶好正先生に

深謝致します。また、貴重なる資料と体験をご教示い

ただいた埼玉医科大学第二病理学教室大島 晋先生は

じめ関係各位とフィールドワークに参加された信州大

学医学部学生諸君並びに種々のご指導、ご助言をいた

だいた東京大学名誉教授埼玉工業大学名誉学長武藤義

一先生、信州大学医学部衛生学教室主任教授村山忍三

先生に深謝致します。

さらに、国立環境研究所環境保健部小野雅司先生な

らびに、坂下先生からは、貴重な研究資料をご教示い

ただいた。記して謝意を表する。

本研究に要した経費の一部は、平成 3年度財団法人

イオングループ環境財団第一回助成研究「信州におけ

る環境保健フィールドワークの研究・教育・地域活動」

によってまかなわれた。記して謝意を表する。
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