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Abstract 

Co-based Heusler alloys are among the leading material classes for achieving the desirable physical 

properties required in spintronic memories, such as very high spin polarization with half-metallic 

character, high Curie temperature, low damping parameter, large magnetic anisotropy, etc. However, 

all these properties are highly sensitive to the structural phase of the Heusler alloy, and the presence of 

structural imperfections can significantly alter them. It is noteworthy that, owing to the thermodynamic 

synthesis conditions, structural imperfections are almost inevitably present in experimentally 

fabricated Heusler alloys. Therefore, to develop these materials as viable candidates for spintronic 

memory applications, their structural, electronic, and magnetic characteristics must be thoroughly 

understood and optimised in the presence of various kinds of structural imperfections. The present 

thesis examines the impact of various structural imperfections - namely point defects, lattice 

distortions, surface terminations, and interface formations - on the physical properties of two 

technologically important Co-based Heusler alloys: Co2MnAl and CoFeCrGa. The investigated 

properties include the electronic structure, magnetism, magnetic anisotropy, anomalous Hall 

conductivity, and spin Hall conductivity. These physical properties have been computed using density 

functional theory in combination with Wannier-interpolation-based tight-binding methods. 

Regarding the structural imperfections within Co2MnAl Heusler alloy, it is observed for a broad 

range of the point defects - including B2-disorder (Mn-Al swap disorder), binary antisite disorders 

(CoMn, CoAl, MnCo, MnAl,  AlCo, and AlMn), ternary antisite disorders ((MnCo + AlCo), (CoMn + AlMn), 

and (CoAl + MnAl)) - the electronic nature and total magnetism are nearly unchanged and closely 

resemble those of the bulk Co2MnAl, independent of defect concentrations. In contrast, the presence 

of vacancy defects (𝑉Co, 𝑉Mn, and 𝑉Al) results in drastic modifications to both electronic and magnetic 

properties, with a strong dependence on the types and degree of vacancy defects. In the presence of 

lattice distortions, the compressive uniform strains and tetragonal distortions with small distortion 

values (|Δc/a| < 0.1) did not affect the electronic structure and magnetic properties; on the other hand, 

tensile uniform strains and the tetragonal distortions with the larger distortion values induce substantial 

alteration in the electronic structure and magnetic properties. Analysis of various surface geometries 

of Co2MnAl with (100)-, (110)-, and (111)-orientations revealed that the several surface geometries, 

such as - MnAl-(100), CoCoMnAl-(110), Al-(111), and Co-Mn-(111), retain bulk-like electronic 

behaviour, with MnAl-(100) and Co-Mn-(111) surface geometries also exhibiting out-of-plane 

magnetocrystalline anisotropy. In contrast, CoCo-(100), Mn-(111), and Co-Al-(111) surfaces show 
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notable deviations in electronic character, including a transition from bulk-like nearly half-metallic 

behaviour to metallic behaviour. Concerning magnetization, all surface geometries except Al-(111), 

the total magnetization is enhanced relative to bulk Co2MnAl, due to modifications in the atomic 

magnetic moments in the proximity of near-surface atoms. On the other hand, Al-(111) surface shows 

a reduction in magnetization, due to decreased atomic magnetic moments of near-surface atoms. For 

the interfacial properties of Co2MnAl, different interfacial morphologies emerging from the 

Co2MnAl/MgO and Co2MnAl/GaAs heterostructures have been examined. It is observed that 

interfaces comprising Mn-, Al-, or MnAl-termination of the Co2MnAl slabs largely preserve the nearly 

half-metallic character of bulk Co2MnAl, whereas interfaces with Co- or CoCo-terminations of 

Co2MnAl-slab exhibit significantly altered electronic properties. For magnetic properties, all 

interfacial morphologies show enhanced magnetization as compared to bulk-slabs, regardless of their 

atomic arrangements.  

Considering all structural imperfections in Co2MnAl, these results collectively indicate that Co2MnAl 

can preserve bulk-like physical properties even in the presence of most of the structural imperfections 

studied. In other words, Co2MnAl exhibits remarkable resistance against structural imperfections, 

contrary to the typical behaviour of most of Heusler alloys, where the presence of structural 

imperfections leads to the degradation of spintronic properties. Therefore, upon integrating Co2MnAl 

as a ferromagnetic electrode in spintronic devices, its favourable bulk-like spintronic properties are 

expected to be preserved. 

In case of CoFeCrGa, uniform strain preserves its spin-gapless semiconducting nature, along with 

magnetic isotropic nature, small anomalous and spin Hall conductivities. However, under tetragonal 

distortion, the distorted structures show a nearly half-metallic or metallic nature, accompanied by a 

very large magnetocrystalline anisotropy (≈10⁶ J/m³), large anomalous Hall conductivity, and moderate 

spin Hall conductivity – and all these properties depending on the axial ratio (c/a) of the distorted 

structures. In context of the thin-film, CoFeCrGa thin film displays a nearly half-metallic nature for 

the (220) orientation. Thus, besides the spin gapless semiconducting nature for the Y-I ordered bulk 

structure, CoFeCrGa exhibits favourable spintronic properties - even under lattice distortions and 

surface termination - which underscore its promise for next-generation spintronic applications. 

In summary, the findings of this thesis provide valuable insights into the tailoring of the physical 

properties of experimentally realised (fabricated) bulk structures, thin films, and heterostructures of 

Co2MnAl and CoFeCrGa. Consequently, these results can also provide guidance for optimising the 

performance of spintronic devices by employing these materials in spintronic memory technologies. 
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सार 

कोबाल्ट-आधारित ह्यूसलि (Heusler) मिश्रधातुएँ  स्पिन्ट्र ॉमिक िेिोिी िें आवश्यक वाांछिीय भौमतक गुणोां को प्राप्त 

कििे हेतु प्रिुख पदार्थ वगों िें से एक हैं, जैसे मक - अधथ-धास्पिक प्रकृमत के सार् अत्यमधक उच्च स्पिि धु्रवीकिण, उच्च 

कू्यिी तापिाि, मिम्न डैस्पपांग (damping) पैिािीटि, उच्च चुांबकीय मवषिमदशात्मकता (magnetic anisotropy), आमद। 

यद्यमप, ये सभी गुण ह्यूसलि मिश्रधातु के सांिचिात्मक अवस्था के प्रमत अत्यमधक सांवेदिशील होते हैं, तर्ा सांिचिात्मक 

अपूणथताओां (structural imperfections) की उपस्पस्थमत इन्हें िहिपूणथ रूप से परिवमतथत कि सकते हैं। यह ध्याि देिे 

योग्य है मक ऊष्मागमतकीय सांशे्लषण परिस्पस्थमतयोां  के कािण, प्रयोगात्मक रूप से मिमिथत ह्यूसलि मिश्रधातुओां िें 

सांिचिात्मक अपूणथताएँ लगभग अमिवायथ रूप से उपस्पस्थत िहती हैं। इसमलए, इि पदार्ों को स्पिन्ट्र ॉमिक िेिोिी 

अिुप्रयोगोां के मलए  व्यवहायथ उम्मीदवािोां के रूप िें मवकमसत कििे हेतु, मवमभन्न प्रकाि की सांिचिात्मक अपूणथताओां 

की उपस्पस्थमत िें उिके सांिचिात्मक, इलेक्ट्र ॉमिक तर्ा चुांबकीय गुण धिों का गहि अध्ययि एवां सिायोमजत मकया 

जािा आवश्यक है। प्रसु्तत शोधप्रबांध दो तकिीकी रूप से िहिपूणथ कोबाल्ट-आधारित ह्यूसलि मिश्रधातुओां -  

Co2MnAl तर्ा CoFeCrGa - के भौमतक गुणोां पि मवमभन्न सांिचिात्मक अपूणथताओां, यर्ा - मबांदु दोष (point defects), 

lattice distortions, surface terminations, तर्ा interface formations, के प्रभाव का अध्ययि किता है। अध्ययि 

मकए गए गुणोां िें इलेक्ट्र ॉमिक सांिचिा, चुांबकि, चुांबकीय मवषिमदशात्मकता, असािान्य (anomalous) हॉल चालकता, 

एवां स्पिि हॉल चालकता  शामिल हैं।  इि भौमतक गुणोां की गणिाएँ Density Functional Theory तर्ा Wannier-

interpolation आधारित tight-binding मवमधयोां के सांयोजि का उपयोग किके की गई हैं। 

Co2MnAl हयू्सलर मिश्रधातु िें संरचनात्मक अपूर्णताओ ंके संदर्ण िें यह पाया गया मक मबांदु दोषोां की एक मवसृ्तत 

शे्रणी - मजििें B2-disorder (Mn-Al swap दोष), binary antisite disorders (CoMn, CoAl, MnCo, MnAl,  AlCo, तर्ा 

AlMn), एवां ternary antisite disorders ((MnCo + AlCo), (CoMn + AlMn), तर्ा (CoAl + MnAl)) शामिल हैं - के 

मलए इलेक्ट्र ॉमिक प्रकृमत तर्ा कुल चुांबकि लगभग अपरिवमतथत िहते हैं तर्ा दोष साांद्रता से लगभग स्वतांत्र होकि bulk-

Co2MnAl के अिुरूप पाए जाते हैं। इसके मवपिीत, रिस्पि दोषोां (𝑉Co, 𝑉Mn, and 𝑉Al) की उपस्पस्थमत इलेक्ट्र ॉमिक तर्ा 

चुांबकीय गुणोां िें अत्यमधक परिवतथि उत्पन्न किती है, जो रिस्पि दोषोां के प्रकाि तर्ा उिकी साांद्रताओां पि अत्यमधक 

मिभथि किता है। Lattice distortions की उपस्पस्थमत िें, compressive uniform strains तर्ा छोटे मवकृमत िािोां 

(|Δc/a| < 0.1) वाले tetragonal distortions इलेक्ट्र ॉमिक सांिचिा तर्ा चुांबकीय गुणोां को प्रभामवत िही ां किती ां; वही 

दूसिी ओि, tensile uniform strains तर्ा बडे मवकृमत िािोां वाले tetragonal distortions इलेक्ट्र ॉमिक सांिचिा तर्ा 

चुांबकीय गुणोां िें िहिपूणथ परिवतथि उत्पन्न किती हैं। Co2MnAl की (100)-, (110)-, तर्ा (111)-अमभमवन्यासोां 

(orientations) की मवमभन्न surface geometries के मवशे्लषण से यह ज्ञात हुआ मक अिेक surface geometries, जैसे 

- MnAl-(100), CoCoMnAl-(110), Al-(111), तर्ा Co-Mn-(111), bulk-like इलेक्ट्र ॉमिक व्यवहाि को बिाए 
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िखती हैं, जबमक MnAl-(100) तर्ा Co-Mn-(111) surface geometries out-of-plane magnetocrystalline 

anisotropy भी प्रदमशथत किती हैं। इसके मवपिीत, CoCo-(100), Mn-(111), तर्ा Co-Al-(111) surfaces 

इलेक्ट्र ॉमिक गुणोां िें उले्लखिीय मवचलि प्रदमशथत किते हैं, मजििें bulk-like लगभग-अधथ-धास्पिक व्यवहाि से धास्पिक 

व्यवहाि की ओि परिवतथि भी शामिल है। चुांबकीकिण के सांदभथ िें, Al-(111) को छोडकि सभी surface geometries 

िें bulk-Co2MnAl की तुलिा िें कुल चुांबकीकिण िें वृस्पि देखी गई, मजसका कािण सतह के सिीप स्पस्थत पििाणुओां 

के पििास्पिक चुांबकीय आघूणों िें परिवतथि है। दूसिी ओि, Al-(111) surface चुांबकीकिण िें किी प्रदमशथत किता 

है, जो surface के मिकट स्पस्थत पििाणुओां के घटे हुए पििास्पिक चुांबकीय आघूणों के कािण उत्पन्न होती है। 

Co2MnAl के interfacial गुणोां के अध्ययि हेतु Co2MnAl/MgO तर्ा Co2MnAl/GaAs heterostructures से उत्पन्न 

मवमभन्न interfacial morphologies का मवशे्लषण मकया गया। यह पाया गया मक Co2MnAl slab के Mn-, Al- अर्वा 

MnAl-सिापि िखिे वाले interfaces, bulk-Co2MnAl के लगभग अधथ-धास्पिक गुणोां को काफी हद तक सांिमित 

िखते हैं, जबमक Co2MnAl slab के Co- अर्वा CoCo-सिापि िखिे वाले interfaces उले्लखिीय रूप से परिवमतथत 

इलेक्ट्र ॉमिक गुण प्रदमशथत किते हैं। चुांबकीय गुणोां के सांदभथ िें, सभी interfacial आकृमतयाँ अपिे atomic 

arrangements से स्वतांत्र, bulk-slabs की तुलिा िें बढा हुआ चुांबकीकिण प्रदमशथत किती हैं।  

Co2MnAl के मलए सभी सांिचिात्मक अपूणथताओां को ध्याि िें िखते हुए, ये परिणाि सािूमहक रूप से सांकेत किते हैं 

मक यह अध्ययि की गई अमधकाांश सांिचिात्मक अपूणथताओां की उपस्पस्थमत िें भी, Co2MnAl bulk-like भौमतक गुणोां 

को सांिमित िख सकता है। अर्ाथत्, Co2MnAl सांिचिात्मक अपूणथताओां के प्रमत उले्लखिीय प्रमतिोध ििता प्रदमशथत 

किता है, जोमक अमधकाांश ह्यूसलि मिश्रधातुओां के सािान्य व्यवहाि के मवपिीत है, जहाँ सांिचिात्मक अपूणथताओां की 

उपस्पस्थमत स्पिन्ट्र ॉमिक गुणोां के ह्रास का कािण बिती है। अतः , स्पिन्ट्र ॉमिक उपकिणोां िें Co2MnAl को एक 

फेिोिैगे्नमटक इलेक्ट्र ोड के रूप िें सस्पम्ममलत कििे पि इसके अिुकूमलत bulk-like स्पिन्ट्र ॉमिक गुणोां के सांिमित िहिे 

की अपेिा की जा सकती है। 

CoFeCrGa के मिषय िें, uniform strain इसकी spin-gapless semiconducting प्रकृमत, सिदैमशक चुांबकीय 

प्रकृमत, तर्ा मिम्न असािान्य औि स्पिि हॉल चालकताओां, के सार् सांिमित िखती है। हालाँमक, tetragonal distortion 

के अांतगथत, मवकृत सांिचिाएँ लगभग अधथ-धास्पिक अर्वा धास्पिक अवस्था, अत्यमधक उच्च चुांबकीय मवषिमदशात्मकता 

(≈106 J/m3), उच्च असािान्य हॉल चालकता  तर्ा िध्यि स्पिि हॉल चालकता, के सार् प्रदमशथत किती हैं - तर्ा ये 

सभी गुण मवकृत सांिचिाओां के axial ratio पि मिभथि किते हैं। Thin film के सांदभथ िें, (220)-अमभमवन्यास 

(orientation) के मलए, CoFeCrGa-thin film, लगभग अधथ-धास्पिक प्रकृमत प्रदमशथत किती है। इस प्रकाि, Y-I 

ordered bulk structure के मलए spin gapless semiconducting प्रकृमत के अमतरिि, CoFeCrGa lattice 

distortions तर्ा surface termination की उपस्पस्थमत िें भी स्पिन्ट्र ॉमिक उपकिण अिुकूमलत गुण प्रदमशथत किता है, 

जो अगली पीढी के स्पिन्ट्र ॉमिक अिुप्रयोगोां के मलए इसकी सांभाविाओां को िेखाांमकत किता है। 



viii 

 

संके्षप िें, इस शोधप्रबांध के मिष्कषथ Co2MnAl तर्ा CoFeCrGa की प्रयोगात्मक रूप से साकारित (मिमिथत) bulk 

structures, thin films तर्ा heterostructures के भौमतक गुणोां के सिायोजि सांबांधी िहिपूणथ अांतर्दथमियाँ प्रदाि किते 

हैं। परिणािस्वरूप, ये मिष्कषथ स्पिन्ट्र ॉमिक िेिोिी प्रौद्योमगमकयोां िें, इि पदार्ों का उपयोग किके स्पिन्ट्र ॉमिक 

उपकिणोां के प्रदशथि के अिुकूलि हेतु िागथदशथि भी प्रदाि कि सकते हैं। 
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