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Abstract 
The spin gapless semiconductors (SGSs) are an intriguing class of novel quantum materials that 

bridge the gap between semiconductors and ferromagnets due to their peculiar band structure with 

zero band gap for one spin channel and semiconducting band gap for another spin channel. The 

presence of SGS characteristics in Heusler alloys, especially in Co-based Heusler alloys is even 

more promising because of their high Curie temperature (TC) and tuneable electronic and magnetic 

structure; hence they can act as a suitable replacement for diluted magnetic semiconductors 

(DMSs). Nowadays, Co-based equiatomic quaternary Heusler alloys (EQHAs) with 1:1:1:1 

stoichiometry are in huge focus as they possesses higher spin diffusion length compared to that of 

pseudo ternary alloys. Some of these compounds have reportedly shown SGS like characteristics. 

In this thesis work, we have grown and studied two Co-based EQHAs thin films: CoFeMnSi 

(CFMS) and CoFeCrGa (CFCG). The study involves structural, magnetic and transport properties. 

Other than these two alloys, an insulating oxide MgAl2O4 (MAO) was also grown for 

perpendicular magnetic anisotropy (PMA) related study in MAO/CFMS/MAO heterostructures 

and were characterize for structural, magnetic, morphological, and spectroscopy-based studies. 

The W and Ti materials were used as a protective capping layer in these heterostructures. 

First, the highly ordered phase of CFMS thin film (~60nm) was optimized over Si (100) substrate 

and different structural, compositional, magnetic and transport measurements were performed so 

as to assess the SGS characteristic of the film. The ordered phase of CFMS film with negative 

temperature coefficient of resistivity and nearly temperature independent carrier concentration and 

mobility found to obey the SGS criteria. 

After the phase optimization and successful verification of SGS behaviour, very next we have 

grown ~50nm thin CFMS sample and studied for anomalous Hall effect (AHE) and weak 

localization (WL) phenomenon. The fitted of the longitudinal conductivity data through two-

carrier model suggested the presence of disorder film sample. The scaling of anomalous Hall 

resistivity/conductivity through different models justified that the AHE in CFMS is majorly 

governed by an intrinsic scattering mechanism due to the momentum space Berry curvature. The 

experimental value of intrinsic anomalous Hall conductivity (𝜎஺ு
௜௡௧) was achieved to be around 

37.75 S/cm, which is found to be considerably larger than the theoretically predicted value for 
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perfectly ordered CFMS structure and is possibly caused by elemental disorder present in CFMS 

film sample. The WL behaviour was justified by the presence of sharp negative cusps in 

magnetoresistance (MR) curves in low magnetic field regime up to 1T. Further justification of 

which is done via intercomparison between phase coherence length, mean free path, prefactor and 

sample size. The phase coherence length and prefactor are extracted by fitting the conductivity 

correction curves though Hikami-Larkin-Nagoaka (HLN) model, mean free path is derived from 

the carrier concentration which itself is evaluated from AHE data and sample size is taken as the 

thickness of the film. 

In the very next study PMA is realized in MAO/CFMS/ MAO/Ti heterostructures annealed at 

300C and 400C. We show that interfacial PMA is very responsive to the annealing temperature 

and the CFMS layer thickness (tCFMS). A large PMA is achieved for tCFMS = 2.0 nm. An 

improvement in the out-of-plane saturation magnetization with PMA is found to get remarkably 

stimulated by the bottom MAO/CFMS interface. Besides, a uniaxial PMA is observed for an as-

deposited stack with tCFMS ≤ 1.5 nm. Annealing at 400°C significantly promoted adequate 

interfacial oxidation with the improved thermal stability of the heterostructure. Through X-ray 

photoelectron spectroscopy, the formation of Co–O bonds occurring as a result of the hybridization 

of Co-3dZ
2 and O-2pZ orbitals at the interface shared by CFMS with MAO is identified as the 

microscopic origin of the observed PMA in these stacks. These findings indicate that the CFMS 

and MAO-based structures have immense potential for the next generation spintronic devices. 

The study of PMA is further extended by is investigating PMA in MAO/CFMS/MAO/W stacks. 

A maximum effective PMA energy density (Keff) of ≈ 2.48 × 106 erg/cc is observed when the 

thickness of the MAO layers (tMAO) is 1.5 nm. The development of the PMA and saturation 

magnetization (Ms) is significantly stimulated by the structural changes at the MAO/CFMS and 

CFMS/MAO interfaces owing to the adequate interfacial oxidation state while tuning CFMS and 

MAO thickness. The study demonstrates that controlling the oxygen diffusion across the adjoining 

interface could be an easier means of achieving specific magnetic properties. These results open a 

new path towards the realization of novel spintronic devices employing PMA. 

Finally, we have performed various structural, magnetic and transport measurements over an 

optimized CoFeCrGa Heusler alloy thin film (~50nm) grown over Si (100) substrate using 

industry-viable magnetron sputtering technique. The grown film showed A2-ordering under the 
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given set of X-Ray diffraction measurements conditions with saturation magnetization of 1.86 

μB/f.u. (at 5K) and Curie temperature ~595K. Nearly linearly varying longitudinal resistivity with 

negative temperature coefficient was observed. Fitted longitudinal conductivity curve through 

“two-carrier model” gives slight band overlap in the gapless channel for one spin channel and 

small energy gap of 167 meV for other spin. A negative and linear out-of-plane magnetoresistance 

response was observed in these films. The temperature dependent anomalous Hall effect 

measurement gives nearly temperature independent carrier concentration (and/or) mobility with 

anomalous Hall conductivity of 91.35 S/cm at 5K. Also, the AHE transport is found to be majorly 

governed by momentum space driven Berry curvature. All these properties collectively imply that 

the grown film possesses disordered-SGS like behaviour. The result of the study suggests that 

CFCG is a potential candidate to be utilized in spintronics-based devices such as spin-injectors. 
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सार 
िèपन गैपलेस सेमीकंडÈटस[ (SGSs) नया Èवांटम सामͬĒयɉ का एक Ǒदलचèप वग[ है जो एक 
िèपन चैनल के ͧलए शÛूय बɇड गैप और दसूरे िèपन चैनल के ͧलए सेमीकंडिÈटंग बɇड गैप के साथ 
अपनी अजीब बɇड संरचना के कारण अध[चालक और फेरोमÊैनेट के बीच अंतर को पाटता है। हेèलर 
ͧमĮ धातुओं मɅ एसजीएस ͪवशेषताओ ंकȧ उपिèथǓत, ͪवशेष Ǿप से सह-आधाǐरत हेèलर ͧमĮ 
धातुओ ंमɅ, उनके उÍच Èयूरȣ तापमान (TC) और ɪयून करन ेयोÊय इलेÈĚॉǓनक और चुंबकȧय 
संरचना के कारण और भी अͬधक आशाजनक है; इसͧलए वे पतला चुंबकȧय अध[चालक (DMS) 
के ͧलए उपयÈुत ĤǓतèथापन के Ǿप मɅ काय[ कर सकत ेहɇ। आजकल, 1:1:1:1 èटोइकोमेĚȣ के 
साथ सह-आधाǐरत इÈवेटोͧमक Èवाटरनेरȣ हेèलर ͧ मĮ (EQHAs) बहुत अͬधक फोकस मɅ हɇ Èयɉͩक 
छɮम टन[रȣ ͧमĮ धातुओ ंकȧ तुलना मɅ उनमɅ उÍच िèपन Ĥसार लंबाई होती है। इनमɅ स ेकुछ 
यौͬगकɉ ने कͬथत तौर पर एसजीएस जैसी ͪवशेषताएं Ǒदखाई हɇ। इस थीͧसस काय[ मɅ, हमन ेदो 
सह-आधाǐरत ईÈयूएचए पतलȣ ͩफãमɉ का ͪवकास और अÚययन ͩकया है: CoFeMnSi (CFMS) 
और CoFeCrGa (CFCG)। 

अÚययन मɅ सरंचना×मक, चुंबकȧय और पǐरवहन गुण शाͧमल हɇ। इन दो ͧमĮ धातुओं के अलावा, 
एक इंसुलेǑटगं ऑÈसाइड MgAl2O4 (MAO) को भी MAO/CFMS/MAO हेटरोèĚÈचर मɅ लबंवत 
चुंबकȧय अǓनसोĚॉपी (PMA) स ेसंबंͬधत अÚययन के ͧलए उगाया गया था और संरचना×मक, 
चुंबकȧय, Ǿपा×मक और èपÈेĚोèकोपी-आधाǐरत अÚययनɉ के ͧलए ͪवशेषता थी। इन हेटरोèĚÈचर 
मɅ W और Ti सामͬĒयɉ का उपयोग एक सुर¢ा×मक कैͪपगं परत के Ǿप मɅ ͩकया गया था।  

सबसे पहले, सीएफएमएस पतलȣ ͩफãम (~60 nm) के उÍच Đम वाले चरण को सी (100) सÞसĚेट 
पर अनुकूͧलत ͩकया गया था और ͪवͧभÛन संरचना×मक, संरचना×मक, चुंबकȧय और पǐरवहन 
माप ͩकए गए थ ेताͩक ͩफãम कȧ एसजीएस ͪवशेषता का आकलन ͩकया जा सके। ĤǓतरोधकता 
के नकारा×मक तापमान गुणांक और लगभग तापमान èवतंğ वाहक एकाĒता और गǓतशीलता के 
साथ सीएफएमएस ͩफãम का आदेͧशत चरण एसजीएस मानदंडɉ का पालन करने के ͧलए पाया 
गया।  

चरण अनुकूलन और एसजीएस åयवहार के सफल स×यापन के बाद, अगले हȣ Ǒदन हमन े~50 nm 
पतला CFMS नमूना ͪवकͧसत ͩकया है और ͪवसंगǓतपूण[ हॉल Ĥभाव (AHE) और कमजोर 
èथानीयकरण (WL) घटना के ͧलए अÚययन ͩकया है। दो-वाहक मॉडल के माÚयम से अनुदैÚय[ 
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चालकता डेटा कȧ ͩफǑटगं ने ͪवकार ͩफãम नमून ेकȧ उपिèथǓत का सुझाव Ǒदया। ͪवͧभÛन मॉडलɉ 
के माÚयम से ͪवषम हॉल ĤǓतरोधकता/चालकता कȧ èकेͧलगं ने उͬचत ठहराया ͩक सीएफएमएस 
मɅ एएचई मÉुय Ǿप स ेगǓत èथान बेरȣ वĐता के कारण एक आंतǐरक ǒबखरन ेवाले तंğ ɮवारा 
Ǔनयǒंğत होता है। आतंǐरक ͪवसंगǓतपूण[ हॉल चालकता (𝜎஺ு

௜௡௧) का Ĥयोगा×मक मूãय लगभग 37.75 

एस/सेमी ĤाÜत ͩकया गया था, जो ͩक पूरȣ तरह से åयविèथत सीएफएमएस संरचना के ͧलए 
सɮैधांǓतक Ǿप से अनुमाǓनत मãूय से काफȧ बड़ा पाया गया है और संभवतः सीएफएमएस ͩफãम 
नमून ेमɅ मौजदू मौͧलक ͪवकार के कारण होता है। डÞलूएल åयवहार को 1टȣ तक कम चुंबकȧय 
¢ेğ शासन मɅ मÊैनेटोरेͧसèटɅस (एम आर) वĐɉ मɅ तेज नकारा×मक ÈयूÜस कȧ उपिèथǓत से उͬचत 
ठहराया गया था। इसका आगे का औͬच×य चरण सुसंगतता लंबाई, माÚय मÈुत पथ, ĤीफैÈटर 
और नमूना आकार के बीच अंतर-तुलना के माÚयम से ͩकया जाता है। चरण सुसंगतता लंबाई और 
ĤीफैÈटर को Ǒहकामी-लाͩक[ न-नागोका (एच एल एन) मॉडल के माÚयम से चालकता सुधार वĐɉ 
को ͩफट करके Ǔनकाला जाता है, इसका मतलब है ͩक मÈुत पथ वाहक एकाĒता से ĤाÜत होता 
है िजसका मãूयांकन ए एच ई डेटा से ͩकया जाता है और नमूना आकार ͩफãम कȧ मोटाई के Ǿप 
मɅ ͧलया जाता है।  

अगले अÚययन मɅ पीएमए को 300C और 400C पर रख ेगए MAO/CFMS/MAO/Ti हेटरोèĚÈचर 
मɅ महसूस ͩकया जाता है। हम Ǒदखात े हɇ ͩक इंटरफेͧशयल पीएमए एनीͧलगं तापमान और 
सीएफएमएस परत कȧ मोटाई (tCFMS) के ĤǓत बहुत संवेदनशील है। tCFMS = 2.0 nm के ͧलए एक 
बड़ा पीएमए हाͧसल ͩकया जाता है। पीएमए के साथ आउट-ऑफ़-Üलेन संतिृÜत चुंबक×व मɅ सुधार 
Ǔनचले एमएओ/सीएफएमएस इंटरफ़ेस ɮवारा उãलेखनीय Ǿप स े उƣेिजत पाया गया है। इसके 
अलावा, टȣसीएफएमएस ≤ 1.5 एनएम के साथ जमा ͩकए गए èटैक के ͧलए एक अ¢ीय पीएमए 
देखा जाता है। 400°C पर एनीͧलगं ने हेटरोèĚÈचर कȧ बेहतर तापीय िèथरता के साथ पया[Üत 
इंटरफेͧशयल ऑÈसीकरण को मह×वपूण[ Ǿप से बढ़ावा Ǒदया। एÈस-रे फोटोइलेÈĚॉन èपÈेĚोèकोपी 
के माÚयम से, MAO के साथ CFMS ɮवारा साझा ͩकए गए इंटरफ़ेस पर Co-3dZ

2 और O-2pZ 

ऑǒब[टãस के सकंरण के पǐरणामèवǾप होने वाले Co-O बांड के गठन को इन èटैÈस मɅ देख ेगए 
PMA कȧ सêूम उ×पͪƣ के Ǿप मɅ पहचाना जाता है। इन Ǔनçकषɟ स े संकेत ͧमलता है ͩक 
सीएफएमएस और एमएओ-आधाǐरत संरचनाओ ंमɅ अगलȣ पीढ़ȣ के िèपंĚोǓनक उपकरणɉ के ͧलए 
अपार संभावनाएं हɇ। 

पीएमए के अÚययन को MAO/CFMS/MAO/W èटैक मɅ पीएमए कȧ जांच करके आगे बढ़ाया गया 
है। जब MAO परतɉ (tMAO) कȧ मोटाई 1.5 nm है, तो अͬधकतम Ĥभावी PMA ऊजा[ घन×व (Keff) 
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≈ 2.48 × 106 erg/cc देखा जाता है। सीएफएमएस और एमएओ मोटाई को ɪयून करते समय पया[Üत 
इंटरफेͧशयल ऑÈसीकरण िèथǓत के कारण एमएओ/सीएफएमएस और सीएफएमएस/एमएओ 
इंटरफेस मɅ संरचना×मक पǐरवत[नɉ से पीएमए और सतंिृÜत चुंबक×व (Ms) का ͪवकास काफȧ Ĥेǐरत 
होता है। अÚययन स ेपता चलता है ͩक Ǔनकटवतȸ इंटरफ़ेस मɅ ऑÈसीजन Ĥसार को Ǔनयंǒğत 
करना ͪवͧशçट चुंबकȧय गुणɉ को ĤाÜत करन ेका एक आसान साधन हो सकता है। ये पǐरणाम 
पीएमए को Ǔनयोिजत करन ेवाले उपÛयास िèपĚंोǓनक उपकरणɉ कȧ ĤािÜत कȧ Ǒदशा मɅ एक नया 
राèता खोलते हɇ।  

अंत मɅ, हमने उɮयोग-åयवहाय[ मÊैनĚेोन èपटǐरगं तकनीक का उपयोग करके सी (100) सÞसĚेट 
पर ͪवकͧसत एक अनुकूͧलत CoFeCrGa हेèलर ͧमĮ धातु पतलȣ ͩफãम (~ 50nm) पर ͪवͧभÛन 
संरचना×मक, चुंबकȧय और पǐरवहन माप ͩकए हɇ। ͪवकͧसत ͩफãम ने 1.86 μB/f.u के संतÜृत 
चुंबकȧयकरण के साथ एÈस-रे ͪववत[न माप िèथǓतयɉ के Ǒदए गए सेट के तहत A2-ऑड[ǐरगं 
Ǒदखाई। (5K पर) और Èयूरȣ तापमान ~595K। नकारा×मक तापमान गणुांक के साथ लगभग 
रैͨखक Ǿप से ͧभÛन अनुदैÚय[ ĤǓतरोधकता देखी गई। "दो-वाहक मॉडल" के माÚयम से ͩफट ͩकया 
गया अनुदैÚय[ चालकता वĐ एक िèपन चैनल के ͧलए गैपलेस चनैल मɅ मामूलȣ बɇड ओवरलैप और 
अÛय िèपन के ͧलए 167 meV का छोटा ऊजा[ अंतर देता है। इन ͩफãमɉ मɅ एक नकारा×मक और 
रैͨखक आउट-ऑफ़-Üलेन मÊैनेटोरेͧसèटɅस ĤǓतͩĐया देखी गई। तापमान पर Ǔनभ[र ͪ वषम हॉल Ĥभाव 
माप 5K पर 91.35 S/cm कȧ ͪवषम हॉल चालकता के साथ लगभग तापमान èवतंğ वाहक एकाĒता 
(और/या) गǓतशीलता देता है। इसके अलावा, एएचई पǐरवहन को Ĥमुख Ǿप स ेगǓत अंतǐर¢ 
संचाͧलत बेरȣ वĐता ɮवारा Ǔनयंǒğत पाया जाता है। ये सभी गुण सामूǑहक Ǿप से दशा[ते हɇ ͩक 
ͪवकͧसत ͩफãम मɅ अåयविèथत-एसजीएस जैसा åयवहार है। अÚययन के पǐरणाम से पता चलता 
है ͩक सीएफसीजी िèपन-इंजÈेटर जैसे िèपĚंोǓनÈस-आधाǐरत उपकरणɉ मɅ उपयोग ͩकए जान ेवाला 
एक संभाͪवत उàमीदवार है।  
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field perpendicular to film surface. The top inset shows the 

geometry of the measurement and the bottom inset shows the 

variation of MR% (at 2T) with measurement temperature. 

7.8 (a) Variation of Hall resistivity (𝜌௑௒) with magnetic field (𝜇଴𝐻) 

traced at different temperatures ranging from 5K to 300K. The 

solid red lines show the linearly fitted OHE contribution to 

transverse resistivity, the intercept of which gives the value of 

AHE resistivity, i.e., 𝜌஺ு and (b) corresponding plot of carrier 

concentration (and/or mobility) at respective temperatures, 

obtained through the fitted OHE curves. (c) 𝜌஺ு  variation with 

𝜌௑௑
ଶ  fitted with equation (10) as shown by solid red curve. (d) Plot 

of Hall conductivity curve for B-550 sample at 5K. The value of 

𝜎஺ு , obtained by extrapolating OHE data to zero field is shown in 

the main panel. 
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