
Fig. 1, Transient absorbance changes of a graphene oxide 

film with various laser fluences. Results with (a) 100 

cumulative laser shots, (b) 1 shot detection. Blue curves are 

fitting curves of single exponential with offset. 
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欠陥を有するグラフェンに様々な官能基が結合した親水性の物質を酸化グラフェン（GO）と呼

ぶ。化学合成によりグラファイトから 2 次元シート状の GO を溶液中に分散させる技術が確立さ

れている[1]。現在は GO を伝導性の良いグラフェンに還元する方法に興味が集まっており、大面

積透明薄膜電極の実現などが期待されている[2]。還元反応のメカニズムを理解するには超高速領

域で起こる化学反応や電子状態の不可逆な変化を捉えることが重要である。我々はこれまで可視

光パルス照射後の過渡吸収変化から GO の不可逆な光還元ダイナミクスを議論してきた[3]。本研

究ではより直接的に還元ダイナミクスの証拠を捉えることを狙い、励起密度依存性を測定した。 

不可逆ダイナミクスを観察するため反射型エシェロンを用いたシングルショット過渡吸収測定

を行なった[4]。Ti:S再生増幅レーザー（中心波長 800 nm, パルス幅 100 fs）の 2倍波（400 nm）

で試料を励起し、基本波を自己位相変調させた白色光をプローブ光に用いた。試料にはガラス基

板上に GO 水溶液をスピンコートすることで得た膜厚 350±15 nmの GO を用いた。 

GO における過渡吸収変化の励起密度依存性を Fig. 1に示す。検出波長は 570 – 630 nmである。

100 ショット積算した結果 Fig. 1a では、低励起密度（≦ 3.8 mJ/cm2）の場合は 10 ps以内に過渡吸

収が緩和している。一方、強励起時に

は速い緩和が表れることに加え 10 ps

以内に緩和が完了していない。強励起

時の様子を 1 ショット測定で捉えた結

果 Fig. 1b では、Fig. 1a と比較すると強

励起時の速い成分が少ない。これは光

還元がパルス照射毎に次第に起こるこ

と及び還元後の GO の方が速い緩和成

分を持つと解釈できる。 
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