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Abstract 

Owing to their semiconducting, magnetic, and optical properties, dilute magnetic semiconductor 

(DMS) and transparent magnetic semiconductor (TMS) materials were the most promising 

candidates up to the last decade for spintronics and optoelectronic applications in spin transistors, 

spin valves, and spin light emitting diodes. But the most intriguing discovery in the search for 

DMSs, however, is the RT-FM in non-TM doped wide band gap semiconductors such as HfO2, 

ZnO, TiO2, GaN, and SnO2, etc. It is to be emphasized that in these wide band gap materials, 

neither their cations (3d and/or 4f) nor their anions are magnetic. Therefore, the ferromagnetism 

in pure wide band gap materials is named d0 ferromagnetism. The observed d0 FM in many oxides 

and nitrides shows that TM doping is not essential to induce FM ordering. It can be induced by 

some inherent or intentionally produced lattice defects. Among many oxides and nitrides, ZnO and 

GaN have attracted the attention of researchers due to their potential in opto-electronics. Because 

of the wide band gap of 3.3 eV for ZnO and 3.4 eV for GaN at room temperature, ZnO and GaN 

can have good optical transmittance (80% and above) in the visible range; good conductivity due 

to intrinsic defects such as vacancies, anti-site defects, and interstitials; and intrinsic room 

temperature ferromagnetism with a high Curie temperature. These wide-gap oxides can be 

exploited for the fabrication of room temperature ferromagnets, which will have a great impact on 

industrial applications in magneto-optical devices. The two materials, ZnO and GaN, exist in three 

dimensions (3D) with their intriguing properties. 

Besides these 3D materials, nowadays, 2D semiconducting materials have become the centre of 

attraction among the research community. Among different 2D semiconductors, MoS2 is one of 

the most studied semiconducting materials for different electronic applications. Inherent or 
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intentionally created defects can alter the physical properties of MoS2 and hence the defect-driven 

ferromagnetism can also be induced. 

These 3D and 2D semiconducting materials, which are intelligent replacements for ferromagnetic 

metals and semiconductor junctions, show promise in future optoelectronic, spintronic, and opto-

spintronic devices. However, there are certain fundamental issues that need to be addressed 

thoroughly before applying these materials to any device. The major issues are: (i) the observed 

magnetic moment in pure GaN and ZnO is too low to be used for applications in spintronic based 

devices; (ii) ZnO makes multicenter bonds with H, due to which carrier concentration can be 

enhanced and hence carrier mediated exchange interaction is expected and needs to be explored; 

(iii) there is a need for tunable ferromagnetism (FM) in GaN and the role of the thickness of GaN 

films in tuning the FM behaviour needs to be explored; and (iv) with some theoretical reports and 

very few experimental studies on the FM of MoS2, it is an open field of research and needs to be 

explored. The present thesis originates with the motivation to understand these fundamental 

questions through detailed experimental and theoretical studies. Therefore, the main objectives of 

the thesis are (i) to look into the role of multicenter bond on the FM properties of ZnO; (ii) a 

comparative study of FM of thick and thin ion implanted GaN films along with tuning of FM 

ordering by N ion implantation in GaN and their correlation with electronic structure; and (iii) 

ferromagnetism in low energy ion irradiated mixed phase of MoS2-MoOx films and its correlation 

with electronic structure. The properties are examined by X-ray diffraction (XRD), Raman 

spectroscopy, Photoluminescence (PL), Rutherford Back Scattering (RBS), X-ray photo electron 

spectroscopy (XPS), Atomic Force Microscopy (AFM), Secondary Electron Microscopy (SEM), 

and positron annihilation spectroscopy (PAS).  
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The thesis begins with the investigation of room temperature ferromagnetism (RT-FM) in H-

ambience annealed ZnO films. The tailoring of defect states and enhancement in carrier 

concentration have been analyzed by PL, PAS, and resistivity measurements. The enhancement in 

FM ordering has been well co-related with its electronic structure and shows good agreement with 

density functional theory (DFT) results. 

The second study of the present thesis aims to understand the role of the thickness of GaN on FM 

behaviour of GaN films and the tuning of FM in GaN films with ion implantation. The variation 

in defect concentration has been observed in thick GaN films after Xe ion irradiation, but the 

diamagnetic nature of all the films indicates that the threshold defect concentration essential to 

trigger the FM has not been achieved. On the other hand, RT-FM behaviour has been observed for 

all the thin films, and a systematic tuning of FM has been achieved with increasing N-ion fluence. 

The systematic tuning of FM behaviour is due to the incorporation of N-ions at interstitial sites, 

which shows a good agreement with theoretical DFT results. 

The final study of this thesis investigated FM in Xe-ion irradiated mixed phase MoS2-MoOx films. 

A very large magnetic moment has been induced after ion irradiation. The reduction in the oxygen 

vacancy content for the sample with maximum magnetic moment rules out the possibility of 

ferromagnetism due to oxygen vacancy. Enhancement in the Mo content in 5+ and 6+ oxidation 

states due to the occupation of Sulphur vacancy sites by oxygen after ion irradiation, calculated 

from XPS core level of Mo 3d and S 2p and valence band spectra, has been observed. So, the 

enhancement in the ferromagnetism in MoS2 is due to the increase of Mo in the 6+ oxidation state 

and exchange interaction between the different oxidation states of Mo via the p orbital of the anion 

and the formation of edged states. 
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साराांश 

अपने अर्धचालक, च ुंबकीय और प्रकाशिक ग ण ुं के कारण तन  च ुंबकीय अर्धचालक (DMS) और पारदिी 

च ुंबकीय अर्धचालक (TMS) पदार्ध स्पिन ट्ाुंशिस्टिध, स्पिन वाल्व और स्पिन प्रकाि उत्सर्धक डाय ड में 

स्पिनट्ॉशनक्स और प्रकाशिक स्पिनट्ॉशनक्स के उपय ग के शलए शपछले दिक तक िबिे आिार्नक पदार्ध 

रे्। लेशकन DMS की ख र् में हालााँशक िबिे शदलचि ख र् िुंक्रमण र्ात  शवहीन वृहत ऊर्ाध अुंतराल वाले 

अर्धचालक रै्िे शक HfO2, ZnO, TiO2, GaN, और SnO2, इत्याशद में कमरे के ताप पर लौह च म्बकत्व है। 

इि बात पर र् र शदया र्ाना चाशहए शक इन वृहत ऊर्ाध अुंतराल वाले अर्धचालक ुं में न त  इनके र्नायन (3d 

और/या 4f) और न ही इनके ऋणायन च ुंबकीय है। इिशलए वृहत ऊर्ाध अुंतराल वाले ि द्ध अर्धचालक ुं में लौह 

च ुंबकत्व क  d0 लौह च ुंबकत्व नाम शदया गया है। कई ऑक्साइड्ि और नाइट्ाइड्ि में देखे गए d0 लौह 

च ुंबकत्व िे पता चलता है शक लौह च ुंबकत्व क  पे्रररत करने के शलए िुंक्रमण र्ात  का शमश्रण आवश्यक नही ुं 

है। यह क छ अन्तशनधशहत अर्वा र्ानबूझकर शनशमधत र्ालक द ष ुं िे पे्रररत ह  िकता है। कई ऑक्साइड्ि 

और नाइट्ाइड्ि में ZnO और GaN ने प्रकाशिक इलेक््ट्ॉशनकी में अपनी क्षमता के कारण ि र्कताधओुं का 

ध्यान आकशषधत शकया है। कमरे के ताप पर ZnO के शलए ३.३ eV और GaN के शलए ३.४ eV के वृहत ऊर्ाध 

अुंतराल के कारण ZnO और GaN में दृश्य पराि में अच्छा प्रकाशिक अपवतधन (८० % और ऊपर); 

अन्तशनधशहत द ष रै्िे शक ररस्पि, शवर र्ी स्र्ल द ष और इुंटरस्पस्टशिअल्स के कारण अच्छी चालकता; और 

कमरे के ताप पर उच्च कू्यरी ताप के िार् लौह च ुंबकत्व। कमरे के ताप पर लौह च म्बक के शनमाधण के शलए 

इन वृहत ऊर्ाध अुंतराल वाले ऑक्साइड्ि का उपय ग शकया र्ा िकता है। शर्िका च ुंबकीय प्रकाशिक 

उपकरण ुं में औद्य शगक स्तर के उपय ग पर एक बड़ा प्रभाव ह गा। ये द  पदार्ध ZnO और GaN अपने शविेष 

ग ण ुं के िार् शिशवमीय िुंरचना में पाए र्ाते है।  

इन शिशवमीय पदार्ों के िार्-िार्, आर्कल शिशवमीय अर्धचालक पदार्ध अन िन्धान िम दाय ुं के बीच 

आकषधण का कें द्र बन गए हैं। शवशभन्न शिशवमीय अर्धचालक ुं में MoS2 शवशभन्न इलेक््ट्ॉशनक उपय ग ुं के शलए 

िबिे अशर्क अध्र्यन शकये र्ाने वाले अर्धचालक पदार्ों में एक है। अन्तशनधशहत अर्वा र्ानबूझकर शनशमधत 

द ष MoS2 के भौशतक ग ण ुं क  बदल िकते हैं और इिशलए द ष िुंचाशलत लौह च म्बकत्व क  भी पे्रररत शकया 

र्ा िकता है। 

ये शिशवमीय और शिशवमीय अर्धचालक िामग्री र्  लौह च ुंबकीय र्ात  और अर्धचालक िुंशर्य ुं का ब स्पद्धमत्तापूणध 

प्रशतस्र्ापन हैं, भशवष्य के प्रकाशिक इलेक््ट्ॉशनक, स्पिनट्ॉशनक, और प्रकाशिक स्पिनट्ॉशनक उपकरण ुं में 

उम्मीद शदखाती हैं। हलाुंशक, क छ मूल-भूत म दे्द हैं शर्न्हें शकिी भी उपकरण पर इन िामशग्रय ुं क  लागू करने 
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िे पहले अच्छी तरह िे िम्ब शर्त करने की आवश्यकता है। प्रम ख म दे्द हैं; (i) ि द्ध GaN और ZnO में देखा 

गया च ुंबकीय आघूणध स्पिनट्ॉशनक आर्ाररत उपकरण ुं में अन प्रय ग ुं में उपय ग के शलए बहुत कम है; (ii) 

ZnO, H के िार् बहुकें द्रीय बुंर् बनाता है, शर्िके कारण वाहक िाुंद्रता क  बढ़ाया र्ा िकता है और इिशलए 

वाहक मध्यस्र्ता शवशनमय अन्तः शक्रया की अपेक्षा की र्ाती है और इिक  अने्वशषत शकये र्ाने की 

आवश्यकता है; (iii) GaN में िमुंशर्त करने य ग्य लौह च ुंबकत्व की आवश्यकता है और GaN में लौह 

च ुंबकीय व्यवहार क  िमुंशर्त करने में GaN परत ुं की म टाई की भूशमका क  अने्वशषत शकये र्ाने की 

आवश्यकता है; और (iv) MoS2 के लौह च ुंबकत्व और बहुत कम प्रय गात्मक अध्ययन ुं के िार्, यह 

अन िन्धान का एक ख ला के्षि है और इिे अने्वशषत शकये र्ाने की आवश्यकता है। वतधमान र्ीशिि शवसृ्तत 

प्रय गात्मक और िैद्धाुंशतक अध्ययन ुं के माध्यम िे इन मौशलक प्रश् ुं क  िमझने की पे्ररणा िे उत्पन्न हुई है। 

इिशलए, र्ीशिि के प्रम ख उदे्दश्य हैं : (i) ZnO के लौह च ुंबकीय ग ण ुं पर बहुकें द्रीय बुंर् की भूशमका क  

अने्वशषत करना; (ii) GaN में N आयन प्रत्यार पण के िारा लौह च ुंबकत्व के िार्-िार् N आयन प्रत्यार शपत 

म टी और पतली GaN परत में लौह च म्बकत्व का त लनात्मक अध्ययन तर्ा इनकी इलेक््ट्ॉशनक िुंरचना के 

िार् िह िम्बन्ध; और (iii) शनम्न ऊर्ाध आयन शवकररत शमशश्रत MoS2-MoOx परत ुं में लौह च ुंबकत्व तर्ा 

इिका इलेक््ट्ॉशनक िुंरचना के िार् िह िम्बन्ध। इन ग ण ुं की र्ााँच एक्स-रे शववतधन (XRD), रमन 

िेक््ट् स्क पी, फ ट ल शमनेिेन्स (PL), रदरफ डध पश्च शवकीणधन (RBS), एक्स-रे प्रकाशिक इलेक््ट्ॉन 

िेक््ट् स्क पी (XPS), परमाण  बल माइक्र स्क पी (AFM), सै्कशनुंग इलेक््ट्ॉन माइक्र स्क पी (SEM), और 

पॉशर्ट्ॉन शवनाि िेक््ट् स्क पी (PAS) िारा की गयी। प्राप्त शकये गए शवशभन्न उदे्दश्य ुं पर बाद के खण् ुं में 

िुंके्षप में चचाध की र्ाएगी। 

र्ीशिि की ि रुआत H य ि वातावरण में तप्त ZnO में कमरे के ताप पर लौह च ुंबकत्व की ख र् िे ह ती है। 

द ष अवस्र्ाओुं में पररवतधन और वाहक िाुंद्रता में वृस्पद्ध का शवशे्लषण PL, PAS, और प्रशतर र्कता मापन 

िारा शकया गया। लौह च म्बकत्व में वृस्पद्ध इिके इलेक््ट्ॉशनक िुंरचना के िार् अच्छी तरह िे िह िम्बुंशर्त की 

गयी और यह घनत्व कायाधत्मक शिद्धन्त ुं (DFT) के िार् अच्छी िहमशत दिाधती है। 

वतधमान र्ीशिि के दूिरे अध्ययन का उदे्दश्य GaN परत ुं के लौह च ुंबकीय व्यवहार पर GaN की म टाई की 

भूशमका और आयन प्रत्यार पण िे GaN परत ुं में लौह च म्बकत्व के िमुंर्न क  िमझना है। Xe आयन 

शवशकरण के बाद म टी GaN परत ुं में द ष िाुंद्रता में पररवतधन देखा गया है, लेशकन िभी शफल् ुं की 

प्रशतच ुंबकीय प्रकृशत दिाधती है शक लौह च ुंबकत्व क  िशक्रय करने के शलए आवश्यक देहली द ष िाुंद्रता प्राप्त 

नही ुं की गयी है। दूिरी ओर िभी पतली शफल् ुं के शलए कमरे के ताप पर लौह च ुंबकीय व्यवहार देखा गया 
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और बढ़ते N आयन प्रवाह के िार् लौह च ुंबकत्व का एक व्यवस्पस्र्त िमुंर्न प्राप्त कर शलया गया है।  लौह 

च ुंबकीय व्यवहार का व्यवस्पस्र्त िमुंर्न N आयन ुं के अुंतरालीय स्र्ल ुं पर िमावेिन के कारण है र्  

िैद्धाुंशतक DFT पररणाम ुं के िार् अच्छी िहमशत दिाधता है।  

वतधमान र्ीशिि के अुंशतम अध्ययन ने Xe आयन शवकररत MoS2-MoOx शफम ुं की शमशश्रत अवस्र्ा में लौह 

च ुंबकत्व क  अने्वशषत शकया है। आयन शवशकरण के बाद एक बहुत बड़ा च ुंबकीय आघूणध पे्रररत शकया गया है। 

अशर्कतम च ुंबकीय आघूणध वाले नमूने के शलए ऑक्सीर्न ररस्पि की उपस्पस्र्शत में कमी (O 1s की XPS क र 

अवस्र्ा), O ररस्पि के कारण लौह च ुंबकत्व की िम्भावना क  ख़ाररर् करती है। आयन शवशकरण के बाद 

ऑक्सीर्न िारा िल्फर ररस्पि स्र्ल ुं के अशर्ग्रहण के कारण म शलब्डेनम (Mo) की ५+ और ६+ ऑक्सीकरण 

अवस्र्ा में वृस्पद्ध, र्  शक Mo 3d और S 2p के XPS क र अवस्र्ा और िुंय र्क बुंर् िेक््ट्ा िे प्राप्त हुआ, 

देखी गयी। इिशलए MoS2 के लौह च ुंबकत्व में वृस्पद्ध Mo की ६+ ऑक्सीकरण अवस्र्ा में वृस्पद्ध एवुं एनायन के 

p कक्षक के िारा Mo की शवशभन्न ऑक्सीकरण अवस्र्ाओुं के बीच शवशनमय अन्तः शक्रया और िीमावती 

अवस्र्ाओुं के शनमाधण के कारण है। 
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