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Abstract 

It is shown that reciprocity of the opƟcal path can be violated through asymmetric strength 
coupling via near‐field  from resonant Mie scaƩerers to total  internal reflecƟon modes  in a 
dielectric slab. Numerical simulaƟons for silicon nanospheres separated by a nanogap from 
the glass  substrate  reveal  that at  least  two orders of magnitude  recƟficaƟon  raƟo  can be 
realized  for such an opƟcal diode configuraƟon.  ImplementaƟon to a solar  light harvesƟng 
device, a scaƩering solar concentrator, is discussed, indicaƟng a similar efficiency is achievable 
as for the state‐of‐the‐art devices based on luminescence.  
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Time‐reversibility  of  Maxwell’s  equaƟons  for  the  electromagneƟc  field  holds  for  systems 
without  imaginary  part  of  the  dielectric  constant  [1].  That  is,  in  the  absence  of  heat 
dissipaƟon, such as absorpƟon or currents (Joule losses), as well as external magneƟc fields 
along the propagaƟon direcƟon (Faraday effect). On the other hand, reciprocity, in a Stokes‐
Helmholtz sense of reversion: “if I can see you, you can see me”, is related to the symmetry of 
the permiƫvity tensor. ViolaƟon of Ɵme‐reversibility does not imply reciprocity breakdown; 
hence, the  laƩer  is more difficult  to circumvent. AbsorpƟon,  for example, does not violate 
reciprocity of the opƟcal path, while the Faraday effect does.  

Apart  from fundamental  interest  in exploring boundaries of the reciprocity principle,  facile 
radiaƟon recƟficaƟon is desired as a building block for a range of opƟcal and thermal devices, 
with notable counterparts from electronics (diodes, isolators, etc.) [2,3]. Typically, variaƟons 
of the Faraday effect or opƟcal non‐lineariƟes, such as Kerr effect, including Ɵme‐modulaƟon, 
are used for this purpose [4]. Recently it was demonstrated that dielectric nanostructures with 
Mie  resonances  generate  strong  radiaƟve  nano‐antenna  effects  and,  combined  with  low 
absorpƟon, are promising towards new nanophotonic funcƟonaliƟes [5].  

In  this paper  a method  for  reciprocity  violaƟon  is proposed, which  is based on near‐field 
coupling to and from the resonant Mie scaƩerer at the interface. A total  internal reflecƟon 
(TIR) mode in a planar dielectric substrate (glass) is considered with a spherical Mie parƟcle 
(silicon) placed above it. It is shown that the excitaƟon of the TIR mode takes place efficiently 
across  the near‐field gap  for  the  resonant  scaƩering. The  reciprocal process, on  the other 
hand,  is  strongly  suppressed due  to  the  evanescent wave  nature of  the  TIR mode  in  the 
nanogap. Numerical  soluƟons  to  the Helmholtz equaƟon  for monochromaƟc waves  in 3D 
were found for a set of geometries and wavelengths to quanƟfy this effect. Results reveal that 
Si  nanospheres  with  resonant  scaƩering  in  the  400‐1000  nm  range  can  realize  opƟcal 
recƟficaƟon raƟo of at least two orders of magnitude. A parƟcular applicaƟon for solar light 
harvesƟng, namely a scaƩering solar concentrator, is proposed based on this effect. 

First, the underlying mechanism is qualitaƟvely illustrated in Fig. 1. A propagaƟng TIR mode in 
a dielectric slab polarizes elementary bound dipoles in the opposite way at the interface. Thus, 
their  contribuƟons  are  largely  canceled  out  outside  the  slab,  leading  to  the  well‐known 
evanescent near‐field [6].  Its  intensity  is exponenƟally decaying from the glass/air  interface 
with a decay  length  constant 𝑥ଵ/௘ ൌ 𝜆/4𝜋√𝑛ଶ ∙ 𝑠𝑖𝑛ଶ𝜃 െ 1, where 𝑛  is  the glass  refracƟve 
index, 𝜃 is the incident TIR angle from normal, and 𝜆 is the free‐space wavelength. This is valid 
for all angles above the criƟcal angle, i.e. 𝜃 ൐ 42୭ for glass‐air interface, where TIR takes place. 
Numerically, for 𝜆 ൌ 600 nm and 𝜃 ൌ 50୭, 60୭, 70୭ the values are 𝑥ଵ/௘ ൌ 84, 57, 48 nm. On 
the other hand, for resonant Mie scaƩering from a Si nanoparƟcle (NP) the material dipoles 
are well aligned, resulƟng in an efficient coupling of radiaƟon to the scaƩering mode [7]. Here, 
the  near‐field  is  weakly  decaying  in  the  scaƩering  direcƟon,  on  the  order  of  𝑟ିଵ. 
QuanƟtaƟvely, it stretches out ~ 200 nm from the 87 nm radius Si NP in air, as analyƟcal Mie 
theory directly shows (Fig. S1). Note that out‐of‐resonance field is weaker and decays much 
stronger, on the order of 𝑟ିଷ (Fig. S1). Ordinary spherical parƟcles without a resonance, such 
as made of glass, are known  to have  their near‐field vanishing exponenƟally with a decay 
length on the order of the NP radius [6]. 
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Thus, under the same excitaƟon the near‐field intensity will differ markedly for resonant Mie 
scaƩerers and planar waveguides, stemming from different elementary dipole orientaƟons. 
When  these  two  are  brought  together  over  a  nanogap,  one might  expect  even  stronger 
coupling from the NP to the glass substrate due to a higher density of opƟcal modes in it [8]. 
However, Mie theory is not applicable for such realisƟc inhomogeneous opƟcal environments, 
requiring extensive numerical calculaƟons to accurately quanƟfy this interplay.  

Here, a 3D model for a Si NP on glass has been built and solved with a finite element method 
in frequency domain for the incoming field from the substrate direcƟon (Fig. S2). For a given 
wavelength, first,  the background field was computed  in  the absence of a nanoparƟcle  to 
arrive at purely nanoparƟcle‐induced scaƩering fields. AŌer solving the electromagneƟc wave 
equaƟon for the electric field, a normal component of the PoynƟng vector was integrated over 
chosen far‐field surfaces. When normalized to the incident intensity it yields probabiliƟes of 
different processes: backscaƩering to the substrate (𝜎஻ௌ, lower half space), forward scaƩering 
to  the air  (𝜎ிௌ, upper half  space), absorpƟon  (𝜎஺஻ௌ,  inside  the NP), backscaƩering  to  the 
escape cone (𝜎ா஼, a cone with a half angle equal to the criƟcal angle of 420 in the substrate), 
and  to  the waveguiding  total  internal  reflecƟon mode  (𝜎்ூோ = 𝜎஻ௌ  ‐ 𝜎ா஼,  to  the  substrate 
outside of the escape cone). To extend the defined limited geometrical volume to infinity a 
Floquet  boundary  condiƟon  was  applied.  To  obtain  response  for  non‐polarized  light  two 
orthogonal  incoming  light polarizaƟons were calculated and the average value  is reported. 
Glass was considered absorpƟon‐free with refracƟve  index of 1.5, while real and  imaginary 
parts of  the  refracƟve  index  for Si were  taken  from  [9]  for  the  spectral  range  considered. 
CalculaƟons were performed as a funcƟon of the incidence angle, wavelength, NP size, and its 
distance from the substrate (nanogap). The model was first validated by comparing it with Mie 
theory when the substrate is replaced with air, resulƟng in a very good match (Fig. S3).  

In Fig. 2 resulƟng spectra for the defined above probabiliƟes are shown for a 87 nm radius Si 
NP on glass for normally incident unpolarized light. It is seen that for resonant wavelengths 
(550‐670 nm) backscaƩering  to  the  substrate dominates. For  larger  (smaller) parƟcles  the 
spectral response is similar, but the resonance range is shiŌed to longer (shorter) wavelengths 
(Fig. S4).  Larger  (smaller) parƟcles have expectedly  larger  (smaller) absolute values of  the 
respecƟve cross‐secƟons (Fig. S4). 

Using this model, the process of coupling from the TIR mode to the NP as a funcƟon of the 
nanogap can be described quanƟtaƟvely. The total interacƟon probability (𝜎஻ௌ+𝜎ிௌ+𝜎஺஻ௌ) is 
shown  in Fig. 3,  top. For  reference,  the  total cross‐secƟon under normal  incidence  is also 
provided  (blue), which  is nearly constant, as expected.  It turns out that  for TIR modes the 
interacƟon strength over the nanogap decays exponenƟally with decay constants 81, 54, and 
45 nm for 500, 600, and 700 (unpolarized light). These values are obtained by integraƟng over 
the whole 400‐1000 nm  spectrum. Taking  into account  that  the first moment of  the  total 
interacƟon cross‐secƟon distribuƟon is ~ 600 nm for the 87 nm radius Si NP (cf. Fig. 2), there 
is a very good match with the analyƟcal predicƟons for the evanescent wave given above.  

To facilitate descripƟon in the presence of angular distribuƟon for the TIR mode, values at 600 

will be used as an average characterisƟc angle in a first approximaƟon (the total range is from 
420 to 900). Larger (smaller) parƟcles appear to have longer (shorter) decay constants for this 
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incidence TIR angle (Fig. S5). These values almost linearly scale with the average interacƟon 
wavelength  (cf.  Fig.  S4)  and,  again,  coincide  well  with  the  analyƟcal  predicƟon  for  the 
evanescent wave intensity decay over a nanogap. Provided calculaƟons for different size NPs 
and angles confirm that the coupling from the TIR mode to the NP sƟll takes place through 
the  evanescent  wave.  This  is  the  first  result  of  the  presented  analysis,  revealing  that  a 
dielectric subwavelength NP does not substanƟally modify the TIR mode in this geometry. 

Next, a  reciprocal process of  coupling  from  a NP  to TIR modes  is  considered.  First, when 
comparing interacƟon probabiliƟes with corresponding values for a NP in air, it becomes clear 
that  the  substrate does affect  spaƟal distribuƟon of  the  scaƩered  light  (Fig. S6). A higher 
density of opƟcal modes indeed enhances BS probability (from 34% to 46% over the whole 
spectrum for a 87 nm radius parƟcle) for normal incidence. As a result, a large fracƟon of the 
incoming light is coupled to the slab TIR mode (~ 27% for all sizes considered; the absolute 
values are larger for bigger parƟcles, cf. Fig. S4). For incoming angles other than normal this 
result  holds,  except  for  the  criƟcal  angle,  where  peculiar  polarizaƟon‐related  effects  are 
observed [10].  

So, the difference qualitaƟvely depicted in Fig. 1 is, in fact, enhanced when a NP is brought to 
the near‐field  substrate proximity. Now we  can explicitly  compare  the  strength of  in‐ and 
outcoupling of light to/from the TIR mode over a nanogap (full spectra are shown in Fig. S7). 
In Fig. 3, boƩom, the probability of coupling to the TIR mode  is presented (blue) for three 
different  NP  sizes  as  a  funcƟon  of  the  spacing  (for  normal  unpolarized  incidence).  The 
interacƟon strength decays slowly and can be fiƩed well with a single exponenƟal funcƟon 
with decay constants 4.5‐5 Ɵmes longer than that of the TIR‐NP total cross‐secƟon (cf. Fig. 3, 
top  and  Fig.  S6). As  far  as opƟcal  path  reversibility  is  concerned,  the  coupling  of normal 
incident light to the TIR mode is reciprocal to the coupling from the TIR mode to the escape 
cone. Specific cross‐secƟon for the laƩer is shown in Fig. 3, boƩom, as a black line. It is seen 
that this probability drops very quickly, essenƟally being limited by the evanescent wave as 
indicated by the decay constant value of ~ 50 nm.  

Altogether, already at the nanogap value of ~ 170 nm a two orders of magnitude recƟficaƟon 
raƟo can be achieved (red arrow in Fig. 3, boƩom). Thus, this configuraƟon is similar to the 
asymmetric  tunneling  juncƟon  in  electronics,  facilitaƟng  a  one‐way  traffic  for  the 
electromagneƟc  wave.  For  reasons  explained  below,  spectrally  integrated  values  for 
unpolarized  light were mainly  considered here.  Should  the  recƟficaƟon  raƟo be  the main 
parameter  of  interest,  it  can  potenƟally  be  enhanced  even  further  by  using  specific 
wavelengths with a given polarizaƟon in conjuncƟon with the shape‐controlled nanoparƟcles, 
such as nanorods. CollecƟve effects in Mie resonators [11], which can be fabricated from other 
materials as well [12], can also be invoked to opƟmize this diode‐like effect. 

PracƟcally, large amounts of Si nanospheres can at present be fabricated by different methods 
with a narrow size dispersion [13,14]. SoluƟons of these nanoparƟcles can be spray‐coated or 
self‐assembled  on  the  surface  using,  e.g.,  Langmuir‐Blodget  method.  Hollow  polymer 
nanospheres may  serve as a nearly opƟcally passive nanogap,  supporƟng Si nanoparƟcles 
[15]. AlternaƟvely, for the spacer formaƟon, NP resonators can be placed on aerogels or highly 
porous polymer films with refracƟve index close to unity of a desired thickness [16]. 
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Presented here light coupling to and from the TIR mode is usually not considered  in far‐ or 
near‐field microscopy, where illuminaƟon/collecƟon takes place in the far‐field transmission 
[17,18].  For  some  applicaƟons,  however,  it  is  exactly  the  TIR  mode  excitaƟon  and  its 
outcoupling, which define the device performance. One such applicaƟon is illustrated here in 
detail, namely a scaƩering solar concentrator (SSC). 

It is analogous with a luminescent solar concentrator (LSC), where solar radiaƟon is converted 
to luminescence for subsequent TIR waveguiding and collecƟon at the slab edges by standard 
solar cells [19]. Here typical fluorophores possess good absorpƟon in the visible range and low 
absorpƟon  at  the emission wavelengths  in  the near‐infrared  (Stokes  shiŌ)  to  suppress  re‐
absorpƟon.  Thus,  Ɵme‐reversibility  is broken by  carrier  thermalizaƟon  (down‐conversion), 
which allows light to be coupled to the TIR mode (~ 75% for embedded isotropic emiƩers in a 
glass/polymer), at the same Ɵme suppressing the reverse process. AƩempts to realize such a 
device based on scaƩering were not successful due to the opƟcal path reversibility: the  in‐
coupled light can be easily out‐coupled, detrimental to waveguiding for large area slabs [20]. 

Using the reciprocity violaƟon introduced here an efficient SSC device becomes possible. In 
SSCs a broad solar spectrum can be uƟlized, as opposite to a limited range in LSCs, by, e.g., 
combining different  size Si NPs. A  specific example  is  shown  in Fig. 4. Here  the TIR mode 
coupling probability 𝜎்ூோ (green, for normal incidence) is calculated for a combinaƟon of NPs 
(radius 66.5/87/110 nm with a relaƟve surface density 2:1:1) located on a 150 nm nanogap 
from the glass substrate. The corresponding waveguiding losses are shown in black, which is 𝜎ா஼ ൅ 𝜎ிௌ ൅ 𝜎஺஻ௌ for 600 TIR  incidence. The difference between them  in the given spectral 
range is 5‐10 Ɵmes. In SSCs losses take place when the TIR mode encounters the surface. Then, 
the waveguiding efficiency can be esƟmated as 𝜂௪௩௚ௗ ൎ ሾ1 െ ሺ𝜎ா஼ ൅ 𝜎ிௌ ൅ 𝜎஺஻ௌሻ ∙ 𝑛ሿ଴.ଵସఋ, 
where 𝛿 is the aspect raƟo of a square slab with side length 𝑎 and thickness Δ: 𝛿 ൌ 𝑎/Δ, and 𝑛 is NP surface density (see Supplementary S1 for derivaƟon). For a few NP per 𝜇𝑚ଶ surface 
density 6‐7% of the solar power can be coupled to the TIR mode in this case. Then, for a 30x30 
cm2 device with 0.7 cm thickness, matching a Si‐based solar cell width covering the edge, the 
waveguiding efficiency  is ~ 90%. Thus, opƟcal efficiency of 5‐6 % can be achieved, which  is 
comparable in performance with similar size state‐of‐the‐art LSCs [21,22].  

Such devices are considered today as possible energy‐generaƟng glazing building envelopes 
and  their visible  light  transmiƩance and colors are also  important characterisƟcs. For SSCs 
these can be tuned by selecƟng size and surface density of NPs with resonances in the visible 
range separately  from the ones  in the NIR range, which can be opƟmized solely  for power 
generaƟon. Other concepts for light trapping and propagaƟon across interfaces, which heavily 
rely  on  the  opƟcal  path  reciprocity  [23],  can  be  also  reconsidered  and  modified  using 
suggested approach, resulƟng in new and unexpected funcƟonaliƟes. 

To summarize, a method for reciprocity violaƟon was suggested and numerically quanƟfied 
for Si Mie resonators placed over a nanogap from the dielectric substrate. A recƟficaƟon raƟo 
of at least two orders of magnitude is predicted for light coupling to and from the total internal 
reflecƟon modes. An unopƟmized solar harvesƟng device based on this principle appears to 
feature at least similar performance as convenƟonal luminescence solar concentrators.  
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Fig. 1 SchemaƟc representaƟon of a difference between (a) evanescent field from a TIR mode 
with surface dipoles cancelling out each other, and (b) resonant “electric dipole” scaƩering 
from  a  Mie  nanoparƟcle.  Near‐field  is  reaching  out  substanƟally  further  in  (b)  due  to 
elementary dipole alignment. 
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Fig. 2 Example of obtained spectral probabiliƟes for different processes (forward scaƩering 
to the air, FS; backscaƩering to the substrate, BS; backscaƩering to the escape cone, EC; 
absorpƟon in the nanoparƟcle, ABS) for a 87 nm radius Si NP on glass under normal 
incidence and (inset) schemaƟcs of the geometry used for calculaƟons. 
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Fig. 3 (top) Total interacƟon probability for the incoming light at different angles from normal 
as  a  funcƟon of  the nanogap  for  a 87 nm  radius  Si NP. Unpolarized  light was  considered 
(averaged  over  two  orthogonal  polarizaƟons).  TIR  modes  are  shown  in  black.  (boƩom) 
Coupling probabiliƟes to the TIR mode for different size NPs for normal incidence (blue), and 
the coupling probability for the TIR 600 incidence to the escape cone for a 87 nm NP (black). 
At the 170 nm nanogap two orders of magnitude recƟficaƟon can be achieved. 
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Fig. 4 Spectral response of a proposed scaƩering solar concentrator device. Useful scaƩering 
probability to the TIR mode (green) and total losses (black) for a combinaƟon of NPs of 
different sizes placed over a nanogap of 150 nm on a glass substrate. 
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Fig. S1. (leŌ) ScaƩering electric field distribuƟon from a Si nanosphere  in air with 87 nm radius 
under  640  nm  excitaƟon  incoming  from  leŌ  (from  PyMieLab  soŌware).  This  wavelength 
corresponds  to backscaƩering  resonance, as  seen  from  the backscaƩering  (“‐z” direcƟon) 
cross‐secƟon  wavelength  dependence  (right,  top).  The  near‐field  decays  weakly  for  the 
resonant wavelength, as  the  scaƩering field profile  taken at  x=0 and  z<‐87 nm along  “‐z” 
direcƟon shows (right, boƩom). 
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Fig. S2 (top) 3D finite‐element Comsol model for a Si NP (blue) on glass (below). The circle in 
the  boƩom  plane  is  the  escape  cone.  Absorbing  layer  of  λ/4  thickness  surrounds  the 
calculaƟon volume: height in the air is λ, in the glass is λ/1.5, the width is 3λ/2 (using a larger 
volume cube was found to modify results only by a few percent). Two orthogonal polarizaƟons 
were  considered: 𝐸തଵ ൌ ሺ0; 1; 0ሻ  and 𝐸തଶ ൌ ሺ𝑐𝑜𝑠𝜃; 0;െ𝑠𝑖𝑛𝜃ሻ  for  the  incident  angle 𝜃  from 
normal.  (boƩom) Calculated electric field distribuƟon  for 87 nm  radius Si NP and 640 nm 
wavelength (leŌ) for normal incidence and (right) for 600 TIR incidence.  
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Fig. S3 Comparison of the Mie theory (doƩed lines, from PyMieLab soŌware) with the present 
numerical model for a Si NP with 87 nm radius in air. Total scaƩering (black) and absorpƟon 
(red) cross‐secƟons shown.  
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Fig. S4 InteracƟon probabiliƟes for different size Si NP on glass for normal unpolarized 
incidence from the substrate (leŌ) 66.5 nm radius, (right) 110 nm radius.   
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Fig. S5 Total cross‐secƟon for 600 incident TIR mode for 66.5 nm and 110 nm radius Si NPs. 
Decay constants scale with the average interacƟon wavelength. 
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Fig. S6 Comparison of the interacƟon probabiliƟes for the same size Si NP (leŌ) on glass and 
(right) in air under unpolarized normal incidence. Stronger backscaƩering (BS, both absolute 
and relaƟve) in the presence of a substrate is clear. 
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Fig. S7 Spectral distribuƟons for the 87 nm radius Si NP (top) under normal  incidence, and 
(boƩom) for 600 TIR incidence. From leŌ to right: NP on the surface, 50 nm gap, 150 nm gap. 
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S1. Waveguiding efficiency of a ScaƩering Solar Concentrator. 

Consider a square dielectric slab (glass or polymer) with thickness Δ and side length 𝑎, Δ ≪ 𝑎. 
For the top slab surface with uniformly distributed scaƩering NPs we are first looking for how 
many Ɵmes, on average, the TIR mode will encounter this layer before reaching the edge.  

Let the incoming TIR mode posiƟon is at a distance 𝑥  
from the edge and it enters the substrate at an angle 𝛼 from the horizontal plane. The valid range for 𝛼 is from 
00 to 480 (criƟcal angle is 420 for the glass/air interface). 

For simplicity the average value of 𝛼 ൌ 30଴ can be taken. 
Then the average number of encounters with the top layer for TIR mode: 𝑁 ൌ 𝑥

2√3Δ 

The average opƟcal path to the edge for a 2D square with uniformly distributed sources is ~ 

0.473𝑎 ሺAppl. Opt. 59, 5715, 2020ሻ. For the slab aspect raƟo 𝛿 ൌ 𝑎/Δ the result becomes: 𝑁 ൎ 0.136 ∙ 𝛿 

The probability to escape TIR mode when encountering the surface layer is ሺ𝜎ா஼ ൅ 𝜎ிௌ ൅𝜎஺஻ௌሻ ∙ 𝑛, where 𝑛 is the surface density of NPs. Thus, for 𝑁 encounters the probability to 
reach the edge (waveguiding efficiency) is: 𝜂௪௩௚ௗ ൌ ሾ1െ ሺ𝜎ா஼ ൅ 𝜎ிௌ ൅ 𝜎஺஻ௌሻ ∙ 𝑛ሿே 

𝛼 

𝑥 

Δ 


