
 

 

双微球远程耦合实现激子及其复合体分离*
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二维过渡金属硫族化合物单层材料中的激子及其复合体是研究低维多体物理的重要载体, 但其光致发

光谱成分复杂且受缺陷态背景干扰, 难以分离鉴别. 本文提出一种“边缘激发-远程收集”的双介电微球远程

耦合结构, 实现激子光谱筛选和鉴别. 一方面, 微球与金属界面模对激子辐射有耦合选择性, 边缘激发可将激

子辐射中的近场分量定向转化为远程传播信号; 另一方面, 由于不同激子态在样品内具有不同的有效传播尺

度, 远程收集提高了能够远程传播的激子能量贡献. 这种双重筛选机制有效抑制了宽谱背景, 并提高了特征

谱线的可辨识度. 基于此, 我们在多组微球共振条件与多器件上重复测量, 观察到两个特征峰的能量锁定现

象, 并以明激子为内标获得二者稳定的能量差统计 ((67.1±5.5) meV与 (87.6±5.8) meV); 结合路径互换、局部

破损扰动与功率幂律分析, 建立无需外场的判据链, 区分两组成分在远程读出链路中的参与差异并给出了初

步激子成分判断. 该方法为非理想样品条件下暗态相关发光的可重复读出与候选归属提供了实用谱学工具.
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 1   引　言

二维过渡金属硫族化合物 (transition metal

dichalcogenides, TMDs)单层材料因其强库仑束

缚和谷自由度而成为研究低维激子物理的重要

平台 [1]. 单层 TMD中的明激子、暗激子及其复合

体 (如三元激子、带电激子、束缚态与声子辅助发

光等)呈现出丰富而可调的能级结构与动力学过

程 [2–4], 为理解自旋-谷耦合、载流子-激子相互作用

以及多体效应提供了理想体系 [5,6]. 近年来, 二维体

系中强相互作用的相关研究认为, 激子可能参与形

成更复杂的关联态与有序态, 进一步推动了直接利

用精细光谱对激子及其复合体深入研究的需求 [7,8].

然而,  光致发光 (photoluminescence, PL)实

验中对激子复合体的可靠鉴定仍面临显著挑战. 其

一, 样品中的点缺陷、边界及局域应变易产生强烈

的束缚态和缺陷发光宽谱背景 [9], 导致谱线拥挤并

掩盖本征激子复合体信号; 其二, 不同复合体峰位

间隔往往仅为数十 meV, 且随局域电荷环境与微

观无序变化而漂移, 使得基于单一器件、单一激发

和收集的谱学归属容易产生歧义. 为提高激子态或

特定复合体的可见度, 已有工作采用施加磁场 [5]、

电学栅控 [3]、应变与纳腔增强和近场探测等策略 [10],

但这些方法往往对材料质量和测量结构条件要求

较高, 难以获得同时具备高信噪比与可重复性的分

离结果.

本文提出一种基于双介电微球的 PL远程读

出方案: 两颗相距十余微米的微球分别作为激发端

和收集端, 实现“边缘激发-远程收集”的测量构型.

该构型通过传播尺度筛选和界面模近场耦合, 优先

保留可远程传播的激子通道并将其转化为可收集

信号, 从而抑制宽谱背景、凸显特征谱线. 为排除

缺陷发光、微球本征模态等混杂信号的干扰, 本文
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在不同共振条件及多组器件上重复测量, 发现两特

征峰相对明激子的能量差稳定锁定, 确立了可重复

的谱学基准. 在此基础上, 通过路径互换、路径结

构缺陷对比, 进一步揭示两种成分在界面耦合与远

程读出链路中的参与程度存在显著差异, 对两种谱

线成分的可能物理起源给出初步判断.

 2   样品与系统

本实验采用化学气相沉积法制备单层 WSe2
样品 [2,11],  然后将 WSe2 剥离至聚二甲基硅氧烷

(PDMS)薄膜上, 随后利用光纤探针将金纳米片

转移至 WSe2 表面, 最终将异质结构转移至二氧

化硅基底完成器件制备. 双微球耦合结构由两颗

直径约 6 μm的熔融石英微球构成, 间距约 10—

20 μm[12,13]. 样品置于低温恒温器中, 基底温度控

制在 7.1 K, 波动优于±0.1 K[2]. 双微球系统的激

发光源使用波长为 633 nm的连续波激光 (MDL-

E-633-20 mW), 通过微球 (microsphere, MS)中心

(中心激发)或偏离微球中心 2.5 μm (边缘激发 ,

图 1(a)—(c)中MS1); 而收集端利用微球回音壁模

式 (whispering gallery mode, WGM) 辐射至远场

(图 1(a)—(c)中 MS2)[12,13],  通过 50倍显微物镜

(NA = 0.55)耦合至光谱收集系统 (Horiba iHR550).

 3   实验现象与结果

 3.1    远程读出与背景抑制

如图 1(d)绿色曲线所示, 在 MS2同位激发-

同位收集下, 获得的 PL光谱中包含有多种辐射通
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图 1    (a) 双微球远程耦合系统示意图 (MS1为激发端 , MS2为收集端); 插图为系统结构光学显微镜照片 , 白色虚线表示金与

WSe2 交界; (b)激发-收集耦合机制示意图, 远程激发边缘入射 (紫) 与中心入射 (粉), 通过激发表面等离激元实现远程耦合, 同位

激发 (绿, MS2同时作为激发端与收集端); (c)边缘激发的微球回音壁模式电场分布模拟 (|E|2); (d) PL光谱对比, 远程激发中心

入射 (粉)与边缘入射 (紫)、同位激发 (绿), 边缘入射的发光强度较中心入射提升约 2.35倍

Fig. 1. (a) Schematic of  the dual-microsphere remote-coupling system (MS1 represents excitation microsphere,  MS2 represents de-

tection microsphere), insert shows optical micrograph of the system structure, where the white dashed line indicates the Au-WSe2
boundary; (b) schematic of the excitation-collection coupling mechanism, remote excitation with edge incidence (purple) and center

incidence  (pink),  where  remote  coupling  is  achieved  via  surface  plasmon  polaritons  excitation,  and  local  coupling  (green,  with

MS2 serving as both excitation and detection microsphere); (c) simulated electric field intensity distribution (|E|2) of the whisper-

ing-gallery mode under edge excitation; (d) comparison of PL spectra for remote excitation with center incidence (pink) and edge

incidence (purple), and local coupling (green), showing that the emission intensity under edge incidence is enhanced by approxim-

ately 2.35-fold relative to center incidence.
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道叠加而成的成分峰, 以及微球所支持的一系列本

征光学共振模态 (1.719 eV, 1.672 eV和 1.625 eV).

此外, 光谱中还观察到多种起源于材料本身的辐射

复合通道, 包括明激子发光峰 (1.746 eV) 以及位

于低能量侧的局域/束缚态与宽谱背景等成分 ,

其中以 1.654 eV附近的发光峰为代表 (图 1(d)中

箭头 1)[9,14]. 当相距 16.08 μm的两微球分别作为

激发端和收集端时 (图 1(d)中紫色曲线), 而与激

子相关的特征发光在低能量侧呈现出更高的相对

对比度与更清晰的谱线可辨识度 (如 1.675 eV附

近的峰, 图 1(d)中箭头 2).

这种长程选择性可理解为激子输运的传播尺

度筛选和辐射的界面模近场耦合的共同结果 [13,15,16].

一方面, 缺陷相关的局域态发光通常局限于激发区

域附近, 其远离激发点后的可见度会随距离快速

衰减 [9,14,17]; 相较之下, 自由或弱束缚激子的有效

传播尺度更长, 因此在远程几何下更可能保留可被

收集的辐射贡献 [15,16,18]. 另一方面, 作为界面模近

场耦合与收集端的微球具有一定的模态选择性, 例

如金表面支持的表面等离激元 (surface plasmon

polaritons, SPPs)与微球形成的 SPP-WGM杂化

模式 [13,19,20], 更容易把与其耦合条件相匹配的具有

面外偶极的辐射分量 (如自旋或动量暗激子)转化

为可收集信号, 而抑制具有面内偶极的辐射分量

(如明激子、缺陷态等)[1,5,13,21]. 经两方面筛选, 实现

了抑制宽谱、非共振的背景成分.

除收集端的传播尺度筛选外, 远程读出 PL光

谱的信噪比还与激发方式密切相关. 在固定距离的

远程读出构型下, 当激发光从微球中心入射时, 收

集光谱中可观察到微弱的 1.688 eV与 1.675 eV 额

外特征峰 (图 1(d)中粉色曲线). 当激发光从微球

边缘入射时, 发光强度相较中心激发提升约 2.35倍,

且高信噪比的激子相关特征峰仅在边缘入射条件

下稳定可见 (图 1(d)中紫色曲线). 这种激发位置

敏感性暗示微球耦合机制可能存在与入射位置相

关的调制效应 [13,19].

 3.2    能量锁定与统计标定

双微球远程系统的关键优势之一在于: 特征峰

的出现并不依赖于激发端或收集端微球与待测峰

严格共振的偶然增强. 为验证这一点, 在约 1.653—

1.689 eV的本征模态范围内更换不同微球组合分

别作为激发端与收集端, 并在相同测量流程下重复

获取远程收集端光谱. 需要指出的是, 不同器件间

不可避免存在应变分布、局域介电环境与电荷掺杂

差异 [22], 使得明激子的绝对能量位置可能发生漂

移 [18,23,24]. 为消除这类样品间漂移对统计比较的影

响, 以每一次测量中提取到的明激子能量 Eb 作为

统一内标参考, 对各光谱能量轴进行对齐, 如图 2(a)

所示. 结果显示, 尽管收集端微球的WGM模态位

置在不同组合间发生变化, 有两个成分峰 (命名为

成分 A(蓝)与 B(橙))的相对能量位置保持稳定,

未观察到随WGM改变而产生的可分辨漂移. 这

种稳定性初步排除了特征峰源于微球本征模态偶

然增强的可能.

在此基础上, 进一步对多个微球组合及不同材

料区域的测量结果, 如图 2(b)所示. 可以看到, 成

分 A(蓝)与 B(橙)的能量位置分别稳定分布在

1.691 eV与 1.668 eV附近, 且离散度较小. 这种跨

微球组合、跨样品的一致性表明双微球远程耦合系

统具有良好的可重复性, 且特征峰的能量位置对微

球模态变化不敏感.

我们进一步将成分 A与 B的能量统一转换为

相对明激子的能量差 (DE = Eb – EA/B). 基于明

激子内标对齐的统计方法, 使得在不同微球模态与

器件条件下对两特征峰进行可靠比较成为可能. 如

图 2(c)所示, 成分 A(蓝)与 B(橙)的能量差分布

均可用正态分布良好描述, 其平均值分别为 (67.1±

5.5) meV与 (87.6±5.8) meV.

 3.3    远程鲁棒性与缺陷敏感性

在此基础上, 设计了 3种激发-收集路径 (图 3(a)),

以比较两种组分在界面耦合与远程输运中的表现

差异. 为排除金膜额外损耗对实验现象的影响, 在

纯金平面上测量 633 nm激发下的 SPPs传播长

度. 实验拟合得到的传播长度约为 14.17 μm, 与基

于金在该波段光学常数估算的理论值 12.92 μm接

近一致. 该结果表明本文所用金膜在该波段能够支

持量级为十余 μm的界面传播, 未见显著的额外散

射损耗或异常衰减, 从而为后续的路径对比实验提

供了可用的界面传播条件 [13,19].

首先, 在金表面微球激发、材料上微球收集的

构型 (图 3(a)路径 1) 中, 远程光谱出现两条可分

辨特征: 其一为位于 1.661 eV的成分 B相关峰 ,

在该路径下占据主导地位, 线宽约为 2.8 meV; 其

二为位于 1.69 eV的成分 A, 但其相对强度仅为成
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图 2    (a)不同微球组合器件的远程读出 PL光谱 (为清晰展示能量稳定性, 沿能量轴根据明激子位置进行了平移对齐), 图中黑

色虚线代表收集端球的本征模式位置, 尽管微球的共振位置变化, 但成分 A与 B的特征能量位置保持稳定; (b)成分 A与 B的能

量随收集端微球本征模式的变化, 表现出无关WGM的能量锁定行为; (c)以明激子能量 (Eb)位置为基准的能量差统计分布, 成

分 A与 B的平均能量差分别为 (67.1±5.5) meV与 (87.6±5.8) meV

Fig. 2. (a) Remote-detection PL spectra under different microsphere combinations (energy shifts based on the bright exciton posi-

tion are applied along the energy axis to clearly demonstrate energy stability); the black dashed lines represent the intrinsic mode

positions of the collection microsphere, despite variations in the microsphere resonance positions, the characteristic energies of com-

ponents A and B remain stable; (b) energies of components A and B versus the intrinsic mode energy of the collection microsphere,

exhibiting energy-locking behavior independent of the WGM; (c) statistical distribution of energy differences relative to the bright

exciton energy (Eb), with mean energy differences of (67.1±5.5) meV and (87.6±5.8) meV for components A and B, respectively.

 

1.63

In
te

n
si

ty
/
a
rb

. 
u
n
it
s

1.66 1.69 1.72

1.62 1.65

B
A

1.68 1.71

Energy/eV

Path 1

Path 2

Path 3
Path 2

Path 1
Path 3

Au

WSe2

Defect area

(a) (b)

图 3    (a) 3种激发-收集路径示意图, 路径 1 (金表面激发-材料收集)、路径 2 (材料激发-金表面收集)、路径 3 (含材料破损); (b) 3种

路径的收集端 PL光谱对比, 路径 3光谱基于内标能量对齐, 参考上轴

Fig. 3. (a) Schematic of three excitation-collection paths, Path 1 (gold surface excitation, material collection), Path 2 (material ex-

citation, gold surface collection), and Path 3 (with material damage); (b) comparison of PL spectra at the collection side for the

three paths; the spectrum of Path 3 is energy-aligned based on the bright exciton energy, see upper axis.
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分 B的 58.4%, 且线宽增大至 5.4 meV (图 3(b), 橙

色曲线). 相比之下, 当交换激发与收集位置, 即在

材料上微球激发、金表面微球收集 (图 3(a)路径 2)

时, 成分 B信号几乎消失, 而成分 A亦明显减弱并

表现出更显著的展宽 (线宽约 14.9 meV) (图 3(b),

蓝色曲线). 在同一对微球仅交换激发端与收集端

的条件下, 两条谱线呈现截然不同的远程可见性,

说明 A与 B两成分对远程读出链路的参与程度

存在显著差异. 需要指出的是: 在同一微球激发、

同一微球收集的同位耦合下, 成分 B同样可被清

晰观测到, 因此路径 2中的衰减更可能反映其难以

有效耦合进入远程读出通道 (如金表面 SPPs)[13,19].

进一步地, 当两微球之间存在宽度约 1.76 μm

的材料破损 (图 3(a)路径 3)时, 在远程光谱中仍

可观测到 1.680 eV附近的成分 A相关峰 (略微蓝

移可能来源于局域应变不均), 但在对应能量差位

置未观察到成分 B的出现 (图 3(b), 黑色曲线). 该

结果表明, 成分 A在存在局部破损扰动时仍可被

远程读出, 而成分 B对局域缺陷更为敏感 [9,14,17].

综合路径 1—3的实验结果可知: 成分 A表现出显

著的远程传播鲁棒性, 而成分 B表现出强烈的路

径选择性与缺陷敏感性. 上述差异为后续关于区分

二者耦合机制及物理归属的讨论提供了实验依据.

 3.4    功率依赖验证

为进一步区分两成分峰与缺陷背景的辐射机

制, 开展了激发功率依赖的 PL测量, 并采用幂律

关系 I∝Pa 对积分强度 I 与激发功率 P 的关系进

行拟合, 拟合指数 a 如图 4所示. 实验结果表明,

背景光谱成分呈现显著亚线性响应 (a = 0.605).

该强亚线性行为通常与有限态密度导致的饱和相

一致: 当辐射通道由有限数量的局域复合中心或束

缚态主导时, 随功率升高其占据更容易趋于饱和,

从而抑制发光强度的进一步增长 [9,14,25].

相比之下, 成分 A的幂律指数为 a = 1.104, 略

呈超线性, 表明其发光过程不受上述强饱和机制主

导, 并更接近于由激子相关通道控制的响应 [4,25,26];

轻微超线性可能与功率升高后载流子俘获、散射路

径变化、态填充或多体相互作用等因素有关. 成分

B的幂律指数为 a = 0.826, 虽然仍表现出一定程

度的亚线性, 但明显高于缺陷背景的 a = 0.605,

表明其辐射过程同样不同于强饱和的局域背景通

道, 更可能反映了激子相关辐射在非理想条件下受

到散射、去相干或热化瓶颈的影响而呈现温和饱和

趋势 [3,25,27].

综上, 功率依赖结果进一步支持 A与 B均非

缺陷态饱和主导的发光成分, 同时二者复合动力学

存在差异. 功率幂律在此作为排除缺陷背景并表征

动力学差异的辅助证据, 成分归属将在第 4节结合

路径对比与能量标定统一讨论.

 4   成分 A、B的起源讨论

 4.1    传播非对称性与耦合机制

基于 3.3节的路径互换与同位耦合对照, 我们

确认成分 B在局域激发-局域收集条件下可被清晰

观测, 因而其在路径 2中的显著衰减并非源于“无

法被光激发产生”, 而更可能受限于其远程读出链

路 (发射-耦合-传播-出射-收集的整体效率)[13,19,28].

因此, A与 B的“材料依赖性” 更直接地反映了两
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图 4    (a) 背景缺陷态 (黑, a = 0.605)与成分A(蓝, a = 1.104)
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Fig. 4. (a)  Double-logarithmic  plots  of  power  dependence

for  background  defect  states  (black, a =  0.605)  and  com-
ponent A (blue, a = 1.104); (b) power dependence curve for
component B (orange, a = 0.826).
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者在界面模近场耦合与远程传播尺度筛选中的参

与程度差异.

成分 A在路径 1和路径 2均表现出较强的远

程读出信号. 揭示其对应的辐射存在近场分量, 更

容易与金属界面的 SPP或相关表面可传播模耦合,

从而实现远程读出 [13,19,29]. 我们实验测得金表面

633 nm泵浦对应的 SPP传播长度约 14.17 μm,

与 A在约 16.08 μm距离下仍可被有效读出的现

象在量级上相符. 相比之下, 成分 B在路径 1中读

出强度极大, 证明 B同样可被局域场增强激发; 但

路径 2中的显著衰减表明其辐射发光与金属 SPPs

的耦合效率更低. 由于在同位收集条件下, B可被

观测到, 所以上述结果表明, B并非“未被产生”,

而是“难以有效耦合进入远程读出通道 (例如沿裸

金表面传播的 SPPs)”[13,19,29].

此外, 3.3节的破损对比为上述判断提供了补

充约束:  在存在约 1.76 μm材料破损的情况下 ,

A仍能被远程读出, 而成分 B几乎完全消失. 该对

比表明 B对应的辐射过程对晶格完整性与局域环

境高度敏感, 破损可能引入应变梯度、无序与额外

的非辐射复合中心, 从而更强烈地抑制该通道的辐

射效率 [9,14,17,30]. 相反, A表现出更高的鲁棒性, 其

远程读出受界面可传播模耦合 (SPPs)主导, 对材

料局部破损具有更强的耐受性.

综上, 我们认为 A成分辐射复合可能具有更

高的 SPPs耦合活性, 对应典型激子态包括自旋暗

态及其带电复合态、动量暗态等 [1,3,5,13,31]; 而 B成

分的辐射复合通道对于远场出射、并对晶格完整性

和局域环境更敏感, 更可能源于声子辅助辐射的暗

态或与局域态束缚态等相关的复合过程 [3,4,32–34].

 4.2    功率依赖、能量与线宽对成分归属的
约束

功率依赖结果为成分归属提供了动力学约束.

成分 A和 B的指数 a 均显著区别于缺陷背景的结

果表明: A与 B的发光过程均非由缺陷态饱和主

导, 更符合激子相关通道在不同复合动力学限制下

的响应特征 [4,25–27]. 对成分 A而言, 近线性响应说

明其发光强度在当前功率范围内主要受激子产生

率控制, 轻微超线性可能与功率升高时载流子捕获

形成激子复合体; 对成分 B而言, 中等亚线性表明

其辐射效率随功率升高呈现温和饱和趋势, 可能反

映了声子辅助散射通道的有限速率或激子-声子相

互作用的逐渐显现 [3,4,33–35].

能量标定与线宽特征为两种成分的归属提供

了进一步的约束. 以明激子为内标, 成分 A相对明

激子的能量差为 67.1±5.5 meV, 成分 B相对明激

子红移 87.6±5.8 meV; 因此 B相对于 A进一步红

移 20.6±0.3 meV. 该能量差与单层WSe2 中 E'' 声

子模式能量 (约 21.8 meV)[3,4,33,34] 在量级上接近,

表明 B可能源于对应 A激子态的声子辅助发光.

与此同时, 两者线宽存在明显差异, 成分 B线宽约

2.8 meV, 较成分 A (约 5.4 meV) 更窄. 分析认为,

A较大的线宽主要反映了更显著的非均匀展宽. 对

于低温下单层 WSe2 的 PL谱而言 , 局域电荷起

伏、残余掺杂引起的载流子密度不均匀、局域应变

以及 Au/WSe2 交界附近介电屏蔽环境的差异, 都

会使同类激子相关辐射通道在不同空间位置具有

略有不同的中心能量, 从而导致谱线展宽. 结合实

验上 A在路径互换和局部破损条件下仍保持较强

远程可读出性这一现象, 可以推断 A通道的信号

可能同时来自完整材料区、界面扰动区以及受局域

缺陷影响的区域; 由于这些区域对应的发光峰位并

不完全一致, 便在积分探测下表现为更宽的有效线

宽. 此外, 也不能排除 A所在的能量位置仍包含多

个能量接近的辐射分量叠加, 这同样可能导致其线

宽增大. 相比之下, 若将 B视为与 A相关的声子辅

助辐射支路, 则其谱线仅由 A成分中满足电子-声

子耦合、能量守恒及远程读出条件的那部分母态贡

献, 而其他的展宽成分并不能与声子相互作用复制

频移. 结合 B在路径交换和局部破损条件下显著

减弱的现象,  可以认为局域无序和晶格破坏对

B的主要作用是抑制该声子辅助通道的形成和耦

合,  而非仅引起峰位漂移 .  因此 ,  最终能够贡献

B信号的主要是局域环境更均匀、晶格更完整且满

足声子辅助辐射条件的区域, 对应的初始态分布更

窄, 因而表现出较小的线宽 [36–38].

基于传播路径、缺陷敏感性及功率依赖、能量

位置与线宽特征的综合分析, 我们倾向于将 A归

类为与界面耦合更强、对局域环境敏感性更高的暗

态相关发光成分 (候选包括暗激子相关复合体及

其带电形式等)[1,5,13,31,39], 而将 B归类为声子参与、

对局域电荷环境相对不敏感但传播受限的发光

成分 (候选包括暗态相关声子辅助支路或复制峰

等)[3,4,32–35,40]. 明确的成分归属有待在后续工作中,

结合现有的实验体系, 借助偏振分辨磁场调控、可
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控应力调制以及时间分辨荧光寿命测量的实验方

法, 从协同性响应、能量变化规律和动力学特征等

方面建立更完整的实验判据,  为明确成分 A和

B的归属提供更直接的证据.

 5   结　论

本文提出双介电微球远程耦合的 PL测量方

案, 在“边缘激发-远程收集”构型下, 实现了基于传

播尺度的背景筛选与激子辐射近场选择性增强. 通

过更换微球模态并进行多器件统计, 观测到两特征

峰呈现能量锁定, 并以明激子为内标获得了稳定的

能量差分布. 结合传播路径分析、缺陷敏感性及功

率依赖特性, 表明 A与 B成分具有不同的远程耦

合与缺陷响应特征: 成分 A表现出更强的远程传

播鲁棒性并呈近线性功率响应, 而成分 B则对材

料缺陷更为敏感并呈现出亚线性的功率响应. 该方

法为二维材料中暗态及相关复合体的远程筛选与

初步鉴定提供了一种可重复的谱学工具.
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Abstract

Monolayer  transition  metal  dichalcogenides  host  rich  excitonic  states,  including  bright  excitons,  dark
excitons,  charged complexes,  and phonon-assisted sidebands,  and therefore  provide  an important  platform for
studying  low-dimensional  excitonic  many-body  physics.  However,  in  low-temperature  photoluminescence
measurements,  weak  excitonic  features  are  often  buried  under  broad  defect-related  emission,  making  reliable
spectral separation and identification difficult. In this work, a low-temperature photoluminescence scheme based
on dual-dielectric-microsphere remote coupling is  developed to realize edge excitation and remote detection of
excitonic  emission  in  monolayer  WSe2.  Two  fused-silica  microspheres  with  diameters  of  about  6  μm  and  a
separation of 10–20 μm are used as the excitation and detection terminals, respectively. By taking advantage of
the  difference  in  effective  propagation  length  between  localized  defect  emission  and  propagating  excitonic
channels,  together  with  mode-selective  near-field  coupling  at  the  interface,  the  proposed  geometry  suppresses
broad background emission and enhances weak exciton-related spectral features without applying external-field
modulation.  Experimental  results  show  that,  compared  with  center  excitation,  edge  excitation  increases  the
photoluminescence intensity by about 2.35 times and enables more stable observation of characteristic narrow
peaks  under  remote  detection.  Systematic  measurements  performed  under  different  microsphere  resonance
conditions and on different device regions reveal two robust spectral components, denoted as A (~1.691 eV) and
B  (~1.668  eV),  whose  energies  remain  locked  relative  to  the  bright  exciton.  Statistical  analysis  gives  stable
energy  offsets  of  67.1±5.5  meV  and  87.6±5.8  meV  for  A  and  B,  respectively.  Further  evidence  from  path-
interchange measurements, local-damage perturbation, and power-dependent photoluminescence shows that the
two components exhibit clearly different behaviors in the remote detection process: component A is more robust
in long-range readout and shows an approximately linear power dependence (a = 1.104), whereas component B
is more sensitive to path variation and local damage and exhibits a sublinear power dependence (a = 0.826).
These results indicate that component A is more likely associated with a dark-state-related excitonic complex
with  stronger  interfacial  coupling,  while  component  B  is  more  likely  related  to  a  phonon-assisted  branch  or
replica  of  a  dark-state-related  excitation.  The  present  method  provides  an  effective  optical  approach  for
suppressing  defect  background,  enhancing  weak  excitonic  channels,  and  performing  preliminary  spectroscopic
identification of dark-state-related emission and exciton complexes in nonideal two-dimensional semiconductors.
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