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分子的激发能量转移和电荷转移是提高光伏电池和发光二极管效率的关键问题, 其中分子聚集体中的

激子-激子湮灭过程是影响分子激发能量转移的重要方面, 细致研究激子-激子湮灭的动力学过程并与相关的

瞬间吸收谱信号对比对相关的理论和实验都有重要意义. 本文在分子间弱耦合近似下, 用经典的率方程, 应

用方酸分子的基本参数对激子-激子湮灭过程做了微观描述, 通过改变相关参数, 研究了外场激发强度、聚集

体的偶极矩位形、分子内的衰变率等因素对激子-激子湮灭过程的影响, 分析了激子在第一激发态和高阶激

发态的驰豫时间、电荷转移相干时间、激子融合和湮灭时间之间的关系, 得到的结论适用于高阶激发态能级

能量约为第一激发态能级能量的 2倍的分子组成的分子聚集体. 研究发现, J型聚集体由于相干能量转移时

间较短, 比 H型聚集体有更高的湮灭率. 激发场强越强, 激子-激子湮灭的效率越高. 分子高阶激发态的衰变

率是激子-激子湮灭过程的关键因素.

关键词：激子-激子湮灭, 率方程, 自旋单态湮灭, 飞秒激光激发
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1   引　言

En

E1 En ≫ 2E1

分子聚集体或聚合物在光激发作用下产生电

子-空穴对, 称为激子态 [1,2]. 激子态的能量转移过

程是决定相应的光电器件如有机太阳能电池工作

效率的关键问题 [3−8]. 一般来说, 在弱场激发作用

下, 分子聚集体内产生单激子态, 由于分子间的相

互作用, 单激子态巡游在分子聚集体内, 当激子达

到其扩散长度时, 形成稳定的非局域激子态 [9]. 在

强场激发作用下, 或附近有金属纳米粒子, 或置于

光学微腔中时, 分子聚集体在强耦合作用下, 伴随

着等离激元激发或腔光子的出现, 产生多激子态,

或在同一单体上产生高阶激发态 [10−12]. 若分子的

高阶激发态的能量  远大于分子的第一激发态能

量  的 2倍 (  ), 则在聚集体内只能产生

多激子态, 在能量表象上形成多激子能带 [13−15]. 在

不同宽度和强度的飞秒激光作用下, 多激子态有不

同的动力学过程, 产生许多有趣的光学现象, 最终

达到稳定态 [14,15].

En ≈ 2E1

S1

Sn
Sn

S0
Sn S1

如果分子聚集体内分子的高阶激发态能量满

足关系   , 多个分子单体上同时产生激子

态, 会出现相应的激子-激子湮灭现象 [15−17]. 激子-

激子湮灭现象在能量表象的示意图如图 1所示, 这

里只考虑自旋单态的情况. 首先, 两个相互靠近的

分子被激发至其第一激发态 (  态), 由于一个分

子的激发态回落至基态释放的能量被另一个分子

吸收产生高阶激发态 (  态, n > 1), 称为激子融

合, 其结果是一个分子处于  态, 另一个分子处于

基态 (  态). 处于高阶激发态的分子经历超快内

转换过程, 由不稳定的   态回到   态, 激子-激子

湮灭的结果是在纳秒时间尺度内两个激子态湮灭

为一个激子态 [16,18].
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由于激子的动力学过程涉及多种衰变过程, 对

激子-激子湮灭过程的直接检测仍然很困难. 一般

是通过抽运-探测实验得到的超快时间分辨的瞬间

吸收谱得到激子-激子湮灭的相关信息, 如文献 [9]

报道了方酸-方酸共聚物分子的瞬间吸收谱信号具

有明显的 S型, 与激子-激子湮灭过程相关. 文献 [14]

通过水溶液中的 PIC分子的瞬间吸收谱发现其自

陷激子态由激子-激子湮灭过程得到. 分析瞬间吸

收谱信号与激子-激子湮灭的关系知道, 激子-激子

湮灭过程一般需要三个时间段, 一是分子激发后产

生的局域时间, 二是激子融合所需的时间, 三是湮

灭后的激子扩散时间. 不同光激发过程和不同分子

参数所对应的不同阶段的时间也将不同, 本文在分

子间弱耦合近似下用经典的率方程对激子-激子湮

灭过程做微观描述, 假设在超快激光作用下分子聚

集体中形成了局域激子态, 分析光激发条件、分子

间激发态能量差、偶极矩分布等因素对激子-激子

湮灭过程的影响, 理论计算结果和分析将对相应的

瞬间吸收谱实验中激子-激子湮灭过程的认定有积

极的意义. 

2   理论和模型

采用分子之间弱耦合近似下的率方程研究激

子-激子湮灭过程 [16,19], 其优点是能够直观且准确

地分析分子激发后激发态衰变规律 , 从而给出

En ≈ 2E1

激子-激子湮灭动力学的相关规律, 缺点是不能反

映分子激发后的局域过程, 不能给出激发过程的细

致平衡. 本研究小组正致力于应用密度矩阵理论的

量子主方程来求解激子-激子湮灭过程, 这样可以

考虑不同的脉冲激光对激子态的产生以及湮灭过

程的影响, 相关的工作还在进行中. 本文是在率方

程框架下忽略分子激发后的局域过程研究, 分子聚

集体的原始参数参照文献 [9]使用方酸分子的原始

参数, 但研究将不针对于某个特殊分子, 得到的性

质对在弱耦合作用下分子单体能级满足 

的染料分子聚集体或聚合物共聚物都适用.

φg φe

φf

Egm Eem Efm

Efm ≈ 2Eem

|ϕA⟩ =
∏

m |φma⟩
a = g, e, f

考虑 M 个分子单体组成的聚集体. 设每个单

体考虑三种电子态: 基态  , 第一激发态  , 以及

某个高阶激发态  . 对于第 m 个分子对应的能量

分别为  ,   和  , 由于只考虑共振激发, 高

阶激发态的能量需要具备条件  , 忽略相

邻分子间电子波函数的交叠, 聚合体的电子波函数

为分子单体电子波函数的乘积, 即  ,

其中  定义跃迁算符: 

B+
m = |e,m⟩⟨g,m|, Bm = |g,m⟩⟨e,m|, (1)

 

D+
m = |f,m⟩⟨e,m|, Dm = |e,m⟩⟨f,m|. (2)

分子聚集体的哈密顿量可以写成 

Ĥ =
∑
m

EmB+
mBm +

∑
m,n

JmnB
+
mBn

+
∑
m

EmD+
mDm +

∑
m,n

JmnD
+
mDn

+
∑
m,n

(
KmnD

+
mBn +K∗

mnDmB+
n

)
, (3)

Em = Eme − Emg Em = Emf − Emg Jmn

Jmn Kmn K∗
mn

Jmn = Jmn(eg, eg)

B+
mBn

Jmn = Jmn(fe, fe)

Kmn = Jmn(fe, ge)

K∗
mn = Jmn(ge, fe)

D+
mBn

φmg

φme φmf

其中,    和   ;    ,

 ,    和   为分子间不同能级间的库仑耦

合矩阵元, 描述分子 m 和分子 n 不同能级的电子

态之间的转移耦合. 这里  为第一

激发态能量转移矩阵元, 对应的算符为  , 表

示分子 n 从第一激发态回落至基态的同时分子

m 由基态激发至第一激发态.   为

高阶激发态能量转移矩阵元,   和

 为激子融合对应的能量转移矩

阵元, 对应的算符  表示分子 n 从第一激发态

回落至基态的同时分子 m 由第一激发态激发至高

级激发态. 在模型中假设电子只能在基态  , 第

一激发态   和高阶激发态   之间跃迁和转移,

其他激发态之间的跃迁和转移都是禁闭的或非共

 

S

S1

S0

S0 S1 Sn
图 1    激子-激子湮灭过程的能级示意图. 能级结构分别为

基态 (  )、第一激发态 (  )和高阶激发态 (  ), 蓝色小

球表示激发电子 . 左图 : 两个分子都处于第一激发态 ; 中

图: 激子融合, 右边分子回到基态, 左边分子至高阶激发态;

右图: 左边分子回到第一激发态的内转换过程 [16]

S0 S1
Sn

Fig. 1. Energy level diagram of exciton-exciton annihilation.

Shown are the ground state (  ), the first excited state (  )

and  the  higher  order  excited  state  (  ) of  a  pair  of  mo-

lecules. The blue balls represent excited electrons. Left pan-

el:  Both  molecules  are  in  their  first  excited  state;  Middle

panel:  Exciton  fusion,  the  right  molecule  returns  to  the

ground state, and the left molecule goes to a higher excited

state;  Right  panel:  The  internal  conversion  process  of  the

left molecule back to the first excited state[16]. 
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Pm(t) = ⟨B+
mBm⟩

Nm(t) = ⟨D+
mDm⟩

Πm(t) = 1− Pm(t)−Nm(t)

Pm(t) Nm(t)

振的, 并定义   为第一激发态电子

占据的数学期望值,    为高阶激发

态电子占据的数学期望值, 这样电子在基态占据的

数学期望值就写为  . 在

弱耦合近似下可以得到关于  和  的率方程:
 

∂

∂t
Pm = − kPm + rNm

− Pm

∑
n

γmn (Πn − Pn) + (Πm − Pm)
∑
n

γmnPn

+Nm

∑
n

Γmn (Pn −Nn)− (Pm −Nm)
∑
n

ΓmnNn

− Pm

∑
n

Υnm (Pn −Nn) + (Πm − Pm)
∑
n

ΥnmNn

− (Pm −Nm)
∑
n

ΥmnPn +Nm

∑
n

Υmn (Πn − Pn) ,

(4)

和 

∂

∂t
Nm = − rNm

−Nm

∑
n

Γmn (Pn −Nn) + (Pm −Nm)
∑
n

ΓmnNn

−Nm

∑
n

Υmn (Πn − Pn) + (Pm −Nm)
∑
n

ΥmnPn,

(5)

γmn Γmn

Υmn

其中, k 和 r 分别是第一激发态到基态和高阶激发

态到第一激发态的衰变率, 所有分子的衰变率相

同.    是不同分子的第一激发态转移率,    是

分子间高激发态转移率,   是激子融合率. (4)式

中的第一项和第二项描述第一激发态和高阶激发

态的内转换过程; 第三项和第四项描述分子间的第

一激发态能量转移; 第五项和第六项描述分子间的

高阶激发态能量转移; 最后四项描述激子融合过程

相关的能量转移.

在方程 (4)和 (5)中定义了耦合矩阵元相关的

第一激发态能量转移率: 

γmn =
2|Jnm|2k

(Em − En)
2
+ ℏ2k2

, (6)

Jmn

Em − En

由分子间的第一激发态耦合相互作用   和相应

的能级差  及第一激发态的衰变率 k 决定.

高阶激发态之间能量转移率: 

Γmn=
2|Jnm|2 (k + r)

[(Em − Em)− (En − En)]
2
+ℏ2(k + r)

2 , (7)

Jnm

Em − Em r

由高阶激发态的耦合相互作用  和相应分子能

级差  及激发态的衰变率 k 和  决定, 激子

融合相关的能量转移率为 

Υmn =
2|Kmn|2 (k + r/2)

(Em − Em − En)
2
+ ℏ2(k + r/2)

2 , (8)

Kmn由第一激发态和高阶激发态的耦合相互作用 

和相应的能级差决定. 在偶极-偶极近似下, 不同分

子激发态的耦合相互作用有 

Jmn = κmnd
(e)
m d(e)n /R3

mn, (9)
 

Jmn = κmnd
(f)
m d(f)n /R3

mn, (10)
 

Kmn = κmnd
(e)
m d(f)n /R3

mn, (11)

d
(e)
m = d

(e)
m em d

(f)
m = d

(f)
m em Rmn = Rmnnmn

κmn = em · en − 3(em·

nmn)(nmn · en)

其中, 分子 m 的第一激发态和高阶跃迁偶极矩分别

为   和   ;   

是两个分子间的位置矢量.   

 , 耦合相互作用与分子间的距离 R,

偶极矩的大小和方向有关.

用归一化平均电子占据来表征激子-激子湮灭

过程, 第一激发态的归一化平均电子占据为 

P̄M (t) =
1

M × Pm (0)

M∑
m=1

Pm(t). (12)

高阶激发态的归一化平均电子占据为 

N̄M (t) =
1

M

M∑
m=1

Nm(t). (13)
 

3   结果与讨论

Efm ≈ 2Eem

d
(e)
m = 7.2D d

(f)
m= 0.24D

κmn = −2

κmn = 1

k = 10−3

在计算中分子的基本参数采用方酸染色分子

(SQA和 SQB)[9,20], 见表 1所示. 为了更深入地研

究湮灭过程, 通过改变激发态的寿命等相关参数来

获得与激子-激子湮灭的规律性认识, 所得到的规

律同样适合于能级结构满足   的分子.

取   ,    , 分子间距为 1.2 nm,

得到 J型 (  , 跃迁偶极矩与位置矢量平

行)和 H型 (  , 跃迁偶极矩与位置矢量垂

直)分子聚集体的最近邻分子. 第一激发态能量转

移耦合矩阵元分别为–37.6和 18.8 meV, 对应的分

子第一激发态电子寿命是 600到 2600 ps, 在实验

上这个寿命只影响瞬间吸收谱信号的尾部, 不做仔

细讨论, 并设  . 目前实验上没有找到高阶

激发态寿命的具体数据, 大家的共识是其驰豫过程

要比第一激发态快得多, 假设 r 在 10—20变化, 对

应的寿命为 50—100 fs, 并讨论由高阶激发态寿命

的变化对应的激子-激子湮灭过程. 由于分子间能
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∆Eγ
mn = |Em − En| =

25 meV Em = 2Em γmn Υmn

Pm(0) = 0.4

量差引起的差别较小 , 设  

 ,   , 这样  和  均为常数, 如

不特殊说明, 以下结果中取  . 假设分子

聚集体受到中等强度的外场激发.

P̄M

P̄ 4

N̄4

J J
mn = −37.6 meV

πℏ/J
KJ

mn = −1.3 meV

文献 [9]中已经讨论了聚集体内单体数量对分

子激发态动力学过程的影响, 分子数目越多, 湮灭

现象越明显, 对应的   随时间衰变越快, 由此可

以看到激子-激子湮灭在聚集体激发态动力学中的

明显影响. 为了讨论高阶激发态的衰变率对激子-

激子湮灭过程的影响, 在图 2中给出了 4个分子组

成的聚集体在不同的 r 下第一激发态和高阶激发

态电子占据数的动力学过程. 由图 2可以看到, 在

J型聚集体中  的衰变随着 r 的增大而变慢, 同时

 的峰值下降, 说明高阶激发态的衰变率高会在

一定程度上抑制激子-激子湮灭过程. 这可以从激

子-激子湮灭过程来分析. 湮灭过程实际由两部分

组成, 首先是融合过程, 然后是高阶激发态的内转

换而导致的湮灭过程, 融合过程与激发态能量转移

密切相关. 这里的最近邻相互作用   ,

其对应的相干转移时间 (  )约为 55 fs; 融合对

应的耦合相互作用   , 对应的相干

转移时间约为 1.6 ps. 高阶激发态的衰变时间远快

于激子融合的相干能量转移时间, 这样改变衰变

率 r 在 100飞秒附近就使第一激发态和高阶激发

态动力学产生显著的变化 . 本研究组还比较了

H型聚集体的湮灭动力学行为, 其随 r 变化的行为

与 J型聚集体类似 (文中没有给出), H型聚集体高

阶激发态的峰值低于 J聚集体. 前面提到 J型聚集

体偶极矩排列方向与分子链方向平行, 分子间库仑

力相互吸引, H型聚集体偶极矩的排列方向与分子

链方向垂直, 分子间库仑力相互排斥, 这也决定其

与 J型聚集体相比有较小的能量转移矩阵元, 在能

量表象上 J型和 H型聚集体有不同的激子能带,

对于 H型聚集体电子优先占据高能量激子能级,

对于 J型聚集体优先占据低能量激子能级. 为了比

较 J型聚集体和 H型聚集体在激子湮灭动力学上

的影响 , 图 3给出了 r = 15 ps–1 的 J型和 H型

4分子聚集体内第一激发态和高阶激发态占据数

的动力学曲线, 可以看到, 对于第一激发态占据数

动力学, J型的衰变快于 H型; 对于高激发态占据

数, J型的峰值显著大于 H型, 同时 H型峰值对应

的时间与 J型相比延迟了大约 0.1 ps的时间. J型

聚集体在同等情况下比 H型聚集体有较强的激发

耦合, 相干能量转移时间更短, 可以实现较快速的

激子融合过程和湮灭过程, 使得高阶激发态上能实

现较高的电荷占据和有效的激子-激子湮灭过程.

Pm(0)

聚集体中的多激子态一般是在超快脉冲场激

发作用下产生的, 本文采用的模型中没有考虑光激

发强弱对激子湮灭过程的影响, 而是将激发态占据

按照初始时刻进行归一化研究其动力学过程 (见公

式 12), 图 4展示了不同   初始第一激发态占

据数对第一激发态占据数和高激发态占据数动力

 

表 1    率方程的输入参数
Table 1.    Input parameters of the rate equation.

Rate/ps−1 Lifetime/ps 

k 10−3 1000 

r 10− 20 0.1− 0.05 

γJmn 1.3× 10−2 76.9 

γHmn 3.37× 10−3 296.7 

Υ J
mn 2.98 0.33 

ΥH
mn 7.44× 10−1 1.33 
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图 2    不同高阶激发态衰变率 r 下 J型分子聚集体的第一

激发态和高阶激发态占据数动力学　 (a)第一激发态 ;

(b)高阶激发态

Fig. 2. The  population  dynamics  of  the  first  excited  state

and the higher excited state of the J-type molecular aggreg-

ate with different decay rate r:  (a) The first  excited state;

(b) the higher excited state. 
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Pm (0) = 0.1, 0.3

Pm(0)

学的影响, 其光激发效应通过设定第一激发态占据

数的初始值来定性判断. 为了研究光激发强弱对激

子湮灭过程的影响, 设定  和 0.7分

别模拟弱场强、中场强和高场强下激子湮灭过程的

影响. 可以看到, 随着场强的增加, 第一激发态随

时间的衰变过程也伴随  的升高而变快, 同时

高阶激发态占据数峰值上升, 在高场强激发下, 激

子-激子湮灭效率较高.

Pm (0)

(1− Pm(τ))/τ

1/e

前面假设  为一个固定值, 聚集体内分子

数越多, 激子数就越多, 若考虑分子聚集体内只有

两个激子产生, 那么激子态在整个分子链内巡游,

产生离域的激子态. 图 5(a)给出了分子链内共有

6个激子时 H型聚集体和 J型聚集体内的湮灭率

随聚集体分子数的变化曲线 . 这里的湮灭率为

 , t 为第一激发态占据数衰变为初始

值的  (0.367879)时所需时间. 可以看到, 随着分

子数的增加, J型聚集体和 H型聚集体的激子湮灭

率都减小, 但越来越平缓, 有意思的是 J型聚集体

的湮灭率不论分子数多少总是高于 H型聚集体.

图 5(b)给出了在聚集体中共有 6个非局域激子时

J型和 H型湮灭率的比值随分子数的变化, 可以看

到, 如果忽略边界效应, J型和 H型湮灭率的比值

随分子数目的增加趋于收敛, 最后达到 3.5附近,

说明激子-激子湮灭在 J型聚集体中比 H型聚集体

更容易产生 [18]. 从激子融合和湮灭的角度考虑是

因为在本文考虑的参数范围内, J型聚集体的耦合

强度强, 有较快的相干转移时间, 这个时间小于第

一激发态的寿命但远大于高阶激发态的寿命, 这样

要实现对激子-激子湮灭过程的控制, 激子融合过

程尤为关键. 图 5(c)给出分子链内共有 2, 4, 6个

激子的 J型聚集体内的湮灭率随聚集体分子数的

变化曲线, 可以看到, 聚集体中激子密度越高, 湮

灭率越大, 但随着密度的增加, 湮灭率的变化越不

明显, 随聚集体分子数增加的变化也趋于平缓. 由

此可以看到, 实验上若想得到较高的激子湮灭率,

应该选取 J型聚集体和相对高的激子密度. 
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图 3    在高级衰变率 r = 15 ps–1 时 J型与 H型分子聚集体第一激发态和高阶激发态占据数动力学　(a)第一激发态; (b)高阶激

发态

Fig. 3. The first excited state and higher excited state population dynamics of J-type and H-type molecular aggregates at r = 15 ps–1.

(a) The first excited state; (b) the higher excited state. 
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Pm(0)图 4    不同   下的占据数动力学　(a)第一激发态占据数; (b)高阶激发态占据数

Pm(0)Fig. 4. population dynamics under different    (a) First excited state population; (b) higher excited state population.
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4   结　论

Efm ≈ 2Eem

在强场激发或分子在强耦合近似下, 分子聚集

体内会产生多激子现象, 若分子的某个高阶激发态

能量与第一激发态能量满足共振关系  ,

则会产生激子-激子湮灭现象. 多激子产生后, 湮灭

过程可以分解为两步: 第一步是激子的融合, 其结

果是一个分子的电子处于基态, 另一个分子的电子

处于高阶激发态; 第二步是高阶激发态的内转换过

程, 其结果是湮灭为一个激子态. 实验上一般是用

超快时间分辨的瞬间吸收谱检测激子-激子湮灭的

相关信息. 本文在分子间弱耦合近似下采用率方程

对自旋单态激子-激子湮灭的动力学过程进行模拟,

分析了与实验相关的外场强度与激子-激子湮灭的

关系, 发现外场越强, 激子的密度越大, 第一激发

态上电子的衰变越大, 在瞬间吸收谱中相应的 S型

谱线越明显. 在不同的分子体系中, 第一激发态的

衰变率对湮灭过程影响不大, 相反, 高阶激发态的

衰变率对湮灭过程有较大影响, 这个衰变率高会抑

制激子-激子湮灭过程的产生. 此外发现在同等情

况下 J型聚集体比 H型聚集体更容易产生激子-激

子湮灭过程. 可以通过调节分子的极化构型、选择

不同高阶激发态的衰变率的分子来控制激子-激子

湮灭过程. 更加准确地描述激子-激子湮灭过程需

要考虑由外场的具体激发而产生的多激子态过程,

在密度矩阵框架下的主方程描述和计算目前正在

进行中.
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图 5    J型与 H型分子聚集体的激子-激子湮灭率随分子

数变化曲线 .　 (a)    时 J型与 H型

湮灭率曲线; (b)   时 J型与H型湮灭率的比值; （c) 不

同   下 J型湮灭率曲线
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Fig. 5. The  curve  of  exciton-exciton  annihilation  rate  of  J-

type  and  H-type  molecular  aggregates  with  the  number  of

molecules.  (a)  J-type  and  H-type  annihilation  rate  curve

when   ; (b) The ratio of J-type and

H-type annihilation rate when   ; (c) J-type annihil-

ation rate curve under different   .
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Abstract

Efm ≈ 2Eem

It is  of  ongoing interest to uncover energy and charge transfer processes in molecular systems, which are

essentially important for photovoltaic cells or light emitting diodes. The exciton-exciton annihilation is one of

the  important  aspects  in  excitation  energy  transfer  in  molecular  aggregations,  so  it  is  important  to  study  its

dynamics of exciton-exciton annihilation, and to compare the theoretical parameters with the related transient

absorption  signal.  Upon  the  excitation  of  laser  pulses,  multiple  excitons  can  be  produced  in  molecular

aggregations,  and  its  annihilation  process  is  composed  of  two  steps.  The  first  step  is  that  two  excitations

existing in the first excited state of the molecules move together so that their excitation energy can be used to

create a high excited state in one molecule, called exciton fussion. The second step is that an ultrafast internal

conversion process brings the molecule which is in the higher excited state back to the first excited state. This

paper  uses  the  scheme  of  classical  rate  equation  in  the  approximation  of  weak  coupling  among  molecules  to

describe the dynamics of exciton-exciton annihilation. With the parameters of squaraine, the effects of external

or internal parameters such as the intensity of external field, the dipole configuration in aggregations, the decay

rate  of  molecules  on  the  annihilation  process  are  studied.  The  relationship  between  the  relaxation  time  of

exciton in the first excited state and the high excited state, between their times of coherent charge transfer, and

between their times of exciton and annihilation are studied. These conclusions are suitable to the aggregations

with their single molecule having an energy level of    .  It is found that the J-aggregate has a higher

rate of annihilation than the H-aggregate because its coherent energy transfer time is shorter than H-aggregate’s.

The high-intensity external field makes high exciton-exciton annihilation rate. The dipole configuration and the

decay rate of higher excited state of molecules have strong effects on the annihilation, so one can adjust these

factors to control the exciton-exciton annihilation in molecular aggregations.

Keywords: exciton-exciton  annihilation,  rate  equation,  singlet  state  annihilation,  excitation  of  femtosecond
laser pulse
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