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Abstract

The fields of valleytronics and topological insulators have witnessed explosive growth in recent

years, driven by the quest for novel electronic and spintronic functionalities. This thesis con-

tributes to this emerging area by exploring novel valleytronic and topological phenomena across

a diverse range of material systems, employing state-of-the-art first-principles computational

methodologies. The search for two-dimensional materials with exotic valley-dependent prop-

erties has gained considerable momentum, driven both by their fundamental scientific signifi-

cance and their potential for applications in nanoscale devices. Therefore, we firstly present the

identification of promising intrinsic valley-related switchable Hall effects in Cr2CSF. Cr2CSF,

characterized by high out-of-plane magnetic anisotropy, is identified as a ferrovalley semicon-

ductor with spontaneously polarized valleys, exhibiting a valley polarization of 27.1 meV in the

conduction band. This facilitates the observation of an intrinsic anomalous valley Hall (AVH)

effect, which can be manipulated by an in-plane electric field. We elucidate the underlying

physics of spontaneous valley polarization using the SOC Hamiltonian model. Furthermore,

by applying unidirectional compressive strain, we transition Cr2CSF from the AVH phase to a

long sought quasi-half valley metal state. In this state, only the electrons are valley polarized,

enabling the separation of hole and electron carriers under an in-plane electric field. Our study

contributes to the expanding array of materials with valley-related Hall effects, providing a

platform for exploring the interplay between valleytronics and spintronics.

Further, we explore the antiferromagnetic (AFM) materials, which are distinguished by

their zero net magnetic moment, high resistance to external magnetic disturbances, and ultra-

fast dynamic responses. To advance the application of AFM materials in valleytronics, we

focus on achieving spontaneous valley polarization and the AVH effect. We predict an A-type

AFM monolayer Fe2C(OH)2, which exhibits a significant spontaneous valley polarization of

157 meV. In Fe2C(OH)2, the spatial inversion symmetry (P) and the time-reversal symme-

try (T) are individually broken, while the combined PT symmetry is preserved. This symmetry
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conservation leads to spin degeneracy, resulting in zero Berry curvature in the momentum space

and the absence of AVH effect. However, a layer-locked hidden Berry curvature is produced,

leading to the observation of valley layer-spin Hall effect. We further demonstrate that an

external out-of-plane electric field can induce spin splitting by introducing a layer-dependent

electrostatic potential, enabling the layer-locked AVH effect. Additionally, the introduction

of a built-in electric field, achieved through a Janus structure in monolayer Fe2C(OH)F, also

induces spin splitting due to the electric-potential-difference-AFM mechanism. The high out-

of-plane magnetic anisotropy and realization of AVH effect in these materials offer promising

opportunities for the development of next-generation valleytronic technologies.

Herein, we propose a general scheme enabling nonvolatile electrical control of the AVH

effect through the utilization of multiferroic van der Waals heterostructures. Effective external

control over the AVH effect is paramount for the practical realization of valleytronic devices,

however, current approaches frequently suffer from limitations of irreversibility or volatility.

Employing first-principles density functional theory calculations, we demonstrate the feasibil-

ity of this design principle via a system comprising ferromagnetic monolayer VSSe stacked

upon ferroelectric monolayer Al2S3. Our findings indicate that the reversible switching of the

AVH effect can be precisely manipulated by reversing the ferroelectric polarization of Al2S3 via

an applied electric field. Crucially, the regulated AVH state of VSSe remains stably preserved

due to the intrinsic ferroelectric nonvolatility of Al2S3. Furthermore, the sign of the valley po-

larization can be simultaneously inverted through this same ferroelectric polarization reversal.

These results not only lay the foundation for developing intrinsically ferroelectricity-controlled

ferrovalley materials but also identify an exceptional candidate for realizing advanced bidirec-

tional and nonvolatile switching valleytronic devices.

Furthermore, we shift our focus on the prediction of three-dimensional topological insu-

lators (TIs), leveraging density functional theory (DFT) and many-body perturbation theory

(G0W0) combined with spin-orbit coupling (SOC) effects. We begin with the well-established

3D TI, TlBiSe2, and systematically perform complete isostructural substitutions at various

atomic sites. This approach aims to identify if the resulting materials maintain or exhibit novel

topological properties. Subsequently, we conduct a meticulous screening of these materials,

focusing on the SOC-induced parity inversion at time-reversal invariant momenta. To confirm

the topological nature of selected materials, we generate surface state plots and compute Z2

topological invariants. Our findings reveal that GaBiSe2 emerges as a strong TI. Additionally,
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we identify six weak TIs: PbBiSe2, SnBiSe2, SbBiSe2, Bi2Se2, TlSnSe2, and PbSbSe2. Fur-

thermore, we demonstrate the dynamical stability of all reported TIs by analyzing their phonon

dispersion, confirming the presence of all real phonon modes of vibration.

Finally, we examine the strain-induced topological phase transitions in centrosymmetric

and non-centrosymmetric halide perovskites. We observe that centrosymmetric perovskites

undergo a continuous phase transition from a trivial to a TI state at a critical strain value. Con-

versely, non-centrosymmetric halide perovskites exhibit a discontinuous phase transition. This

discontinuity is attributed to the absence of a stable gapless state, which is destabilized by

the lack of centrosymmetry. To understand the evolution of band topology under compressive

strain, we employ DFT and Slater-Koster formalism-based tight-binding Hamiltonian studies.

Our analysis indicates that both cubic and pseudocubic FAPbI3 undergo a Pb s-p band inver-

sion at critical strain values. Notably, the pseudocubic structure exhibits two conducting states

around the M point, a feature absent in the cubic counterpart. We attribute this difference to

the Pb-Pb second nearest neighbor interactions. Moreover, we model mixed cation halide per-

ovskites CsxMA1−xPbI3 (x = 0.25, 0.50, and 0.75) to investigate their topological properties.

We also perform structural stability analyses of various strained configurations to enhance the

experimental relevance of our findings.



                                                                 सार 

 

हाल के वर्षों में वैलीट्र ोनिक्स और ट्ोपोलॉनिकल इंसुलेट्र के के्षत्ो ंमें िबरदस्त प्रगनि हुई है, निसका मुख्य 

कारण िए इलेक्ट्र ॉनिक और स्पििट्र ोनिक कार्यों की खोि है। र्यह शोध प्रबंध अत्याधुनिक प्रथम-नसद्ांिो ं

वाली कम्प्यूटे्शिल पद्निर्यो ंका उपर्योग करके, नवनिन्न प्रकार के मटे्ररर्यल नसस्टम में िवीि वैलीट्र ोनिक 

और ट्ोपोलॉनिकल घट्िाओ ंकी खोि करके इस उिरिे के्षत् में र्योगदाि देिा है। नवनशष्ट वैली-आधाररि 

गुणो ंवाले टू्-डार्यमेंशिल सामनिर्यो ंकी खोि िे काफी गनि पकडी है, िो उिके मौनलक वैज्ञानिक महत्व 

और िैिोसे्कल उपकरणो ंमें अिुप्रर्योगो ंकी संिाविाओ ंसे पे्रररि है। 

इसनलए, हम सबसे पहले Cr₂CSF में आंिररक वैली संबंनधि स्पिच करिे र्योग्य हॉल प्रिावो ंकी पहचाि 

प्रसु्ति करिे हैं। उच्च आउट्-ऑफ-पे्लि मैगे्ननट्क अनिसोट्र ॉपी वाला Cr₂CSF, ििः सू्फित धु्रवीकृि वैली 

वाले एक फेरोवैली सेमीकंडक्ट्र के रूप में पहचािा गर्या है, िो कंडक्शि बैंड में 27.1 meV का वैली 

धु्रवीकरण प्रदनशति करिा है। र्यह एक आंिररक एिोमलस वैली हॉल प्रिाव के अवलोकि की सुनवधा 

प्रदाि करिा है, निसे इि-पे्लि इलेस्पक्ट्र क फील्ड द्वारा निरं्यनत्ि नकर्या िा सकिा है। हम SOC हैनमल्टनिर्यि 

मॉडल का उपर्योग करके ििः सू्फित वैली धु्रवीकरण के अंिनितनहि िौनिकी को िष्ट करिे हैं। इसके 

अलावा, रू्यनिडार्यरेक्शिल कंपे्रनसव स्टर ेि लागू करके, हम Cr₂CSF  को एिोमलस वैली हॉल चरण से लंबे 

समर्य से प्रिीनक्षि क्वासी-हाफ वैली मेट्ल अवस्था में पररवनिति करिे हैं। इस अवस्था में, केवल इलेक्ट्र ॉि ही 

वैली धु्रवीकृि होिे हैं, निससे इि-पे्लि इलेस्पक्ट्र क फील्ड के िहि होल और इलेक्ट्र ॉि कैररर्यसत को अलग 

करिा संिव हो िािा है। हमारा अध्यर्यि वैली संबंनधि हॉल प्रिावो ंवाली सामनिर्यो ंकी बढ़िी शंृ्खला में 

र्योगदाि देिा है, िो वैलीट्र ोनिक्स और स्पििट्र ोनिक्स के बीच परिर निर्या की खोि के नलए एक मंच 

प्रदाि करिा है। 

आगे, हम एंट्ीफेरोमैगे्ननट्क (AFM) सामनिर्यो ंका अने्वर्षण करिे हैं, िो अपिे शून्य शुद् चंुबकीर्य क्षण, 

बाहरी चंुबकीर्य नवक्षोिो ंके प्रनि उच्च प्रनिरोध और अनि-िीव्र गनिशील प्रनिनिर्याओ ंके नलए नवनशष्ट हैं। 

वैलीट्र ोनिक्स में एंट्ीफेरोमैगे्ननट्क सामनिर्यो ंके अिुप्रर्योग को आगे बढ़ािे के नलए, हम ििः सू्फित वैली 

धु्रवीकरण और एिोमलस वैली हॉल प्रिाव को प्राप्त करिे पर ध्याि कें निि करिे हैं। हम एक ए-प्रकार के 

एंट्ीफेरोमैगे्ननट्क मोिोलेर्यर Fe₂C(OH)₂ की िनवष्यवाणी करिे हैं, िो 157 meV का महत्वपूणत ििः सू्फित 

वैली धु्रवीकरण प्रदनशति करिा है। Fe₂C(OH)₂ में, स्थानिक वु्यत्क्रमण समरूपिा और समर्य-वु्यत्क्रमण 

समरूपिा व्यस्पिगि रूप से टू्ट् िािी हैं, िबनक संरु्यि पीट्ी समरूपिा संरनक्षि रहिी है। र्यह 

समरूपिा संरक्षण स्पिि नडिेिरेसी की ओर ले िािा है, निसके पररणामिरूप मोमेंट्म िेस में शून्य 

बेरी कवेचर प्राप्त होिा है और एिोमलस वैली हॉल (AVH) प्रिाव अिुपस्पस्थि रहिा है। हालांनक, एक 

लेर्यर-लॉक्ड नहडि बेरी कवेचर उत्पन्न होिा है, निससे वैली लेर्यर-स्पिि हॉल प्रिाव का अवलोकि होिा 

है। हम आगे र्यह प्रदनशति करिे हैं नक एक बाहरी आउट्-ऑफ-पे्लि इलेस्पक्ट्र क फील्ड, लेर्यर-आधाररि 

इलेक्ट्र ोसै्टनट्क पोट्ेंनशर्यल पेश करके स्पिि स्पलप्लनटं्ग को पे्रररि कर सकिा है, निससे लेर्यर-लॉक्ड AVH 



प्रिाव सक्षम हो िािा है। इसके अनिररि, मोिोलेर्यर Fe₂C(OH)₂ में िेिस संरचिा के माध्यम से प्राप्त 

नबल्ट-इि इलेस्पक्ट्र क फील्ड, इलेस्पक्ट्र क-पोट्ेंनशर्यल-नडफरेंस-AFM मैकेनिज्म के कारण स्पिि स्पलप्लनटं्ग को 

िी पे्रररि करिा है। इि सामनिर्यो ंमें उच्च आउट्-ऑफ-पे्लि मैगे्ननट्क अनिसोट्र ॉपी और AVH प्रिाव का 

अहसास अगली पीढ़ी की वैलीट्र ोनिक प्रौद्योनगनकर्यो ंके नवकास के नलए आशाििक अवसर प्रदाि करिा 

है। 

इसके बाद, हम मल्टीफेरोइक वैि डेर वाल्स हेट्रोस्टर क्चर के उपर्योग के माध्यम से AVH प्रिाव के िॉि-

वोलेट्ाइल इलेस्पक्ट्र कल कंट्र ोल को सक्षम करिे वाली एक सामान्य र्योििा प्रस्तानवि करिे हैं। वैलीट्र ोनिक 

उपकरणो ंके व्यावहाररक अहसास के नलए AVH प्रिाव पर प्रिावी बाहरी निरं्यत्ण सवोपरर है, हालांनक, 

वितमाि दृनष्टकोण अक्सर अपररवितिीर्यिा र्या अस्पस्थरिा की सीमाओ ंसे िस्त हैं। प्रथम-नसद्ांिो ंवाली 

डेंनसट्ी फंक्शिल थ्योरी गणिाओ ंका उपर्योग करिे हुए, हम फेरोइलेस्पक्ट्र क मोिोलेर्यर Al2S3 पर रखे गए 

फेरोमैगे्ननट्क मोिोलेर्यर VSSe वाले नसस्टम के माध्यम से इस नडजाइि नसद्ांि की व्यवहार्यतिा प्रदनशति 

करिे हैं। हमारे निष्कर्षत बिािे हैं नक AVH प्रिाव के प्रनिविी स्पिनचंग को लागू इलेस्पक्ट्र क फील्ड के माध्यम 

से  Al2S3, के फेरोइलेस्पक्ट्र क पोलराइिेशि को उलट् कर सट्ीक रूप से निरं्यनत्ि नकर्या िा सकिा है। 

महत्वपूणत बाि र्यह है नक VSSe की नवनिर्यनमि AVH अवस्था Al2S3की अंिनितनहि फेरोइलेस्पक्ट्र क िॉि-

वोलेनट्नलट्ी के कारण स्पस्थर रूप से बिी रहिी है। इसके अलावा, वैली धु्रवीकरण के नचह्न को इसी 

फेरोइलेस्पक्ट्र क पोलराइिेशि ररवसतल के माध्यम से एक साथ बदला िा सकिा है। रे्य पररणाम ि केवल 

अंिनितनहि फेरोइलेस्पक्ट्र नसट्ी-निरं्यनत्ि फेरोवैली सामनिर्यो ंको नवकनसि करिे के नलए आधार िैर्यार करिे 

हैं, बस्पि उन्नि नबडार्यरेक्शिल और िॉि-वोलेट्ाइल स्पिनचंग वैलीट्र ोनिक उपकरणो ंको साकार करिे के 

नलए एक असाधारण उम्मीदवार की पहचाि िी करिे हैं। 

इसके अनिररि, हम डेंनसट्ी फंक्शिल थ्योरी और मैिी-बॉडी पट्तबेशि थ्योरी (G₀W₀) के साथ स्पिि-

ऑनबतट् कपनलंग (SOC) प्रिावो ंका लाि उठािे हुए, थ्री-डार्यमेंशिल ट्ोपोलॉनिकल इंसुलेट्र (3D TIs) की 

िनवष्यवाणी पर ध्याि कें निि करिे हैं। हम अच्छी िरह से स्थानपि 3D TI, TlBiSe₂,  के साथ शुरुआि 

करिे हैं और नवनिन्न परमाणु स्थािो ंपर व्यवस्पस्थि रूप से पूणत आइसोस्टर क्चरल सब्स्स्टीटू्यशि करिे हैं। 

इस दृनष्टकोण का उदे्दश्य र्यह पहचाििा है नक क्या पररणामी सामनिर्यां अपिे ट्ोपोलॉनिकल गुणो ंको 

बिाए रखिी हैं र्या िए गुण प्रदनशति करिी हैं। इसके बाद, हम इि सामनिर्यो ंकी सावधािीपूवतक स्क्रीनिंग 

करिे हैं, िो ट्ाइम-ररवसतल इिवेररएंट् मोमेंट्म पर SOC-पे्रररि पैररट्ी इन्विति पर कें निि है। चर्यनिि 

सामनिर्यो ंकी ट्ोपोलॉनिकल प्रकृनि की पुनष्ट करिे के नलए, हम सरफेस से्टट् प्लॉट््स उत्पन्न करिे हैं और 

Z₂ ट्ोपोलॉनिकल इिवेररएंट््स की गणिा करिे हैं। हमारे निष्कर्षों से पिा चलिा है नक GaBiSe₂ एक 

स्टर ांग TI के रूप में उिरिा है। इसके अलावा, हम छह वीक TIs की पहचाि करिे हैं: - PbBiSe₂, 

SnBiSe₂, SbBiSe₂, Bi₂Se₂, TlSnSe₂ िथा PbSbSe₂। इसके अनिररि, हम उिके फोिोि नडिशति का 

नवशे्लर्षण करके सिी ररपोट्त नकए गए TIs की गनिशील स्पस्थरिा का प्रदशति करिे हैं, िो कंपि के सिी 

वास्तनवक फोिोि मोड्स की उपस्पस्थनि की पुनष्ट करिा है। 



अंि में, हम कें िसमनमि और गैर-कें िसमनमि हैलाइड पेरोव्स्स्काइट््स में ििाव-पे्रररि ट्ोपोलॉनिकल चरण 

संिमणो ंकी िांच करिे हैं। हम देखिे हैं नक कें िसमनमि पेरोव्स्स्काइट््स एक महत्वपूणत ििाव मूल्य पर 

एक िुच्छ से ट्ोपोलॉनिकल इंसुलेट्र राज्य में एक सिि चरण संिमण से गुिरिे हैं। इसके नवपरीि, गैर-

कें िसमनमि हैलाइड पेरोव्स्स्काइट््स एक असंिि चरण संिमण प्रदनशति करिे हैं। र्यह असंिििा एक 

स्पस्थर गैपलेस राज्य की अिुपस्पस्थनि के कारण होिी है, िो कें िसमनमनि की कमी से अस्पस्थर हो िािी है। 

संपीनडि ििाव के िहि बैंड ट्ोपोलॉिी के नवकास को समझिे के नलए, हम DFT और से्लट्र-कोस्टर 

औपचाररकिा-आधाररि ट्ाइट्-बाइंनडंग हैनमल्टनिर्यि अध्यर्यि का उपर्योग करिे हैं। हमारा नवशे्लर्षण 

इंनगि करिा है नक घि और सू्यडोकुनबक FAPbI₃ दोिो ंमहत्वपूणत ििाव मूल्यो ंपर Pb s-p बैंड वु्यत्क्रमण 

से गुिरिे हैं। नवशेर्ष रूप से, सू्यडोकुनबक संरचिा M नबंदु के आसपास दो संचालि राज्य प्रदनशति करिी 

है, िो घि समकक्ष में अिुपस्पस्थि एक नवशेर्षिा है। हम इस अंिर को Pb-Pb दूसरे निकट्िम पडोसी 

अंिः निर्याओ ंके नलए निमे्मदार ठहरािे हैं। इसके अलावा, हम नमनश्ि धिार्यि हैलाइड पेरोव्स्स्काइट््स 

CsₓMA₁₋ₓPbI₃ (x = 0.25, 0.50 और 0.75) को उिके ट्ोपोलॉनिकल गुणो ंकी िांच के नलए मॉडल 

करिे हैं। हम नवनिन्न ििाविस्त नवन्यासो ंके संरचिात्मक स्पस्थरिा नवशे्लर्षण िी करिे हैं िानक हमारे 

निष्कर्षों की प्रार्योनगक प्रासंनगकिा को बढ़ार्या िा सके। 
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