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Abstract

Alkali atoms are ideal candidates for high-resolution spectroscopy owing to their

ability to strongly interact with visible and near-infrared (NIR) light, where tun-

able high-power lasers with narrow linewidths (≲ 100 kHz, much smaller than their

natural linewidth, ∼ 10 MHz, for the strongest D-line transitions) are commer-

cially available. Due to their structural simplicity similar to the H-atom along with

a large vapor atomic density (∼ 1016 atoms/m3 even at near-room temperature),

alkalis provide an easily addressable system to probe various phenomena such as

Doppler-broadening, two-level saturation, optical-pumping-induced birefringence in

a closed system, absorption saturation in an open system, etc. The alkali D-line

transitions (having open and closed atomic transitions) have a wide range of appli-

cations in the classical as well as quantum domain, e.g., in Doppler-free spectroscopy,

four-wave mixing, laser frequency stabilization, atomic clocks, cold atoms, slowing

and storing light, quantum memories, etc. This thesis is a comprehensive theoretical

and experimental investigation of some of these important classical atom-optical in-

teractions. We provide simpler, less resource-intensive, efficient yet accurate compu-

tational models for these interactions, and experimentally validate their predictions

without using any fitting parameters.

The most straightforward yet useful probes of the D-line transitions in alkali atoms

are the Doppler-broadened and Doppler-free spectroscopies. These techniques re-

quire minimal experimental setups and are helpful in practically determining/cal-

ibrating fundamental atomic constants such as saturation intensity, vapor atomic

density, energy level spacing, etc. The primary focus of this thesis is the Rb D2-line

comprising strong electric-dipole hyperfine transitions with large oscillator strength

(∼ 0.7), precisely determined transition probabilities, and long coherence time of

the hyperfine ground states. We present ab-initio reduced rate equation models

with a maximum of 7 levels to predict the effects of optical pumping, including

hyperfine and Zeeman, transit relaxation, two-level saturation, etc., on the Doppler-

broadened and Doppler-free absorption features of an alkali vapor system. We also

experimentally validate our models for the Rb D2-line transitions without any fitting

parameters, and therefore show that they can be readily extended to other atomic

systems. Furthermore, these simpler models require ∼ 100× less memory/space



than the full multi-level models that comprise all (minimum 17) magnetic sub-levels

of the Rb D2-line hyperfine transitions.

Finally, this thesis also thoroughly explores Polarization Spectroscopy (PS), a Doppler-

free spectroscopic technique, for laser frequency stabilization. We provide an exten-

sive experimental investigation of the error signal generated directly via PS for the

Rb D2-line transitions, including the examination of various external parameters

that affect the PS signal, such as temperature of the vapor cell, beam diameter, and

pump-probe intensities. Our study provides crucial insight into the limitations and

applicability of existing multi-level models that are utilized to analyze and charac-

terize the PS signal.



सार
Ȉार परमाणु उɧ-ȼरज़ॉȧयूशन ȭपेȊटȄ ोȭकोपी के Ǻलए आदशȁ उȣमीदवार हǾ, Ȋयʠिक उनमǻ 

ʔȫय और िनकट-अवरɝ (NIR) ɓकाश के साथ ʔढ़ता से अतंःिɌया करने कɃ Ȉमता होती ह,ै 
जहा ंसंकɃणȁ लाइनिवȖथ (≲ 100 kHz, जो िक उनकɃ ɓाकृ ˃तक लाइनिवȖथ, ∼ 10 MHz, से 
बहुत छोटी ह,ै जो िक सबसे मजबूत D-लाइन संɌमण के Ǻलए ह)ै के साथ ɮनेूबल उɧ-शिɝ 
लेजर Ȫयावसा˃यक ʖप से उपलȡध हǾ। H-परमाणु के समान उनकɃ संरचनाșमक सरलता के 
कारण, साथ ही एक बड़े वाȬप परमाणु घनșव (∼ 1016 परमाण/ुm3 कमरे के तापमान पर 
भी), Ȉार िवʺभʁ घटनाओं जसेै िक डॉपलर-ɕॉ˄डग, दो-ȭतरीय संतृिʂ, एक बदं ɓणाली मǻ 
ऑȥȟटकल-पंȹपग-ɓेȼरत िʀभाजन, एक खलुी ɓणाली मǻ अवशोषण संतृिʂ आिद कɃ जांच करने 
के Ǻलए एक आसानी से संबो˃धत करने योȌय ɓणाली ɓदान करते हǾ। Ȉार D-लाइन संɌमण 
(खलेु और बदं परमाण ुसंɌमण वाले) मǻ शाʒीय और साथ ही Ȋवांटम डोमेन मǻ अनुɓयोगʠ 
कɃ एक िवȭतृत ȅृखंला ह,ै उदाहरण के Ǻलए, डॉपलर-मुɝ ȭपेȊटȄ ोȭकोपी, चार-तरगं िमȅण, 
लेजर आवृǺȇ ȥȭथरीकरण, परमाण ुघिड़यां, ठंडे परमाण,ु ɓकाश को धीमा करना और संɎहीत 
करना, Ȋवांटम मेमोरी आिद। यह थीʹसस इन महșवपूणȁ शाʒीय परमाण-ुऑȥȟटकल इटंरȊैशन 
मǻ से कु छ कɃ एक Ȫयापक सɺैां˃तक और ɓयोगाșमक जांच ह।ै हम इन इटंरȊैशन के Ǻलए सरल, 
कम संसाधन-गहन, कु शल लेिकन सटीक कȣȟयूटेशनल मॉडल ɓदान करते हǾ, और िकसी 
भी िफȹटग परैामीटर का उपयोग िकए िबना ɓयोगाșमक ʖप से उनकɃ भिवȬयवाʺणयʠ को माȝय 
करते हǾ।
Ȉार परमाणओुं मǻ D-लाइन संɌमण कɃ सबसे सरल लेिकन उपयोगी जांच डॉपलर-िवȭतृत 

और डॉपलर-मुɝ ȭपेȊटȄ ोȭकोपी हǾ। इन तकनीकʠ के Ǻलए ȝयूनतम ɓयोगाșमक सेटअप कɃ 
आवȫयकता होती ह ै और ये संतृिʂ तीɘता, वाȬप परमाणु घनșव, ऊजाȁ ȭतर अतंर आिद 
जसेै मौǺलक परमाणु ȥȭथरांक को Ȫयावहाȼरक ʖप से िनधाȁȼरत/कै Ǻलɕेट करने मǻ सहायक 
होते हǾ। इस थीʹसस का ɓाथिमक फोकस Rb D2-लाइन है ʹजसमǻ बड़ी ऑʹसलेटर ताकत 
(∼ 0.7), सटीक ʖप से िनधाȁȼरत संɌमण संभावनाओं और हाइपरफाइन Ɏाउंड अवȭथाओं 
के लबें सुसंग˃त समय के साथ मजबूत इलेȥȊटȄक-िʀʜुवीय हाइपरफाइन संɌमण शािमल हǾ।
हम हाइपरफाइन और ज़ीमनै, टȄ ांʹजट ȼरलȊैसेशन, दो-ȭतरीय संतृिʂ आिद सिहत ऑȥȟटकल 
पȹंपग के ɓभावʠ कɃ भिवȬयवाणी करने के Ǻलए अ˃धकतम 7 ȭतरʠ के साथ ab-initio कम दर 
समीकरण मॉडल ɓȭतुत करते हǾ, जो Ȉार वाȬप ɓणाली कɃ डॉपलर-िवȭतृत और डॉपलर-मुɝ 
अवशोषण िवशेषताओं पर होता ह।ै हम िबना िकसी िफȹटग परैामीटर के Rb D2-लाइन संɌमणʠ 
के Ǻलए अपने मॉडलʠ को ɓयोगाșमक ʖप से माȝय करते हǾ, और इसǺलए िदखाते हǾ िक उȝहǻ 
अȝय परमाणु ɓणाǺलयʠ मǻ आसानी से बढ़ाया जा सकता ह।ै इसके अलावा, इन सरल मॉडलʠ 
को पूणȁ बहु-ȭतरीय मॉडलʠ कɃ तुलना मǻ ∼ 100× कम मेमोरी/ȭपेस कɃ आवȫयकता होती 
ह,ै ʹजसमǻ Rb D2-लाइन हाइपरफाइन संɌमणʠ के सभी (ȝयूनतम 17) चुंबकɃय उप-ȭतर 
शािमल होते हǾ।
अतं मǻ, यह थीʹसस लेजर आवृǺȇ ȥȭथरीकरण के Ǻलए ʜुवीकरण ȭपेȊटȄ ोȭकोपी (PS), एक 

डॉपलर-मुɝ ȭपेȊटȄ ोȭकोिपक तकनीक का भी गहन अȝवेषण करती ह।ै हम Rb D2-लाइन 
संɌमणʠ के Ǻलए PS के माȜयम से सीधे उșपʁ ɑुिट संके त कɃ एक Ȫयापक ɓयोगाșमक जांच 
ɓदान करते हǾ, ʹजसमǻ PS ʹसɠल को ɓभािवत करने वाले िवʺभʁ बाहरी मापदंडʠ कɃ जांच



शािमल ह,ै जसेै वाȬप सेल का तापमान, बीम Ȫयास और पपं-जांच तीɘता। हमारा अȜययन
मौजूदा बहु-ȭतरीय मॉडलʠ कɃ सीमाओं और ɓयोȑयता के बारे मǻ महșवपूणȁ जानकारी ɓदान
करता है ʹजनका उपयोग PS ʹसɠल का िवʈेषण और िवशेषता िनधाȁरण करने के Ǻलए िकया
जाता ह।ै
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