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ABSTRACT

量子临界性，其系统中的静态和动态信息本质上编码在特征长度尺度中，作为监测量子相变的最敏感和通用探针之一。即使是

同一凝聚态系统中，也广泛观察到了性质截然不同的量子临界行为。这种差异归因于样品特异性，但尚未进行系统性的研究。

在这里，我们报告了欠掺杂 Bi2Sr2CaCu2O8+δ 薄片中超导-绝缘体转变中由单参数驱动的三阶段量子临界性演变。这一演变始
于超导相和反铁磁相边界处出现单一量子临界点，然后在中等掺杂水平下演变为异常量子格里菲斯奇异性，并最终被深度超导

区域中的量子格里菲斯奇异性取代。一个结合了反铁磁关联发展的水坑模型可以捕捉这种演变。这些结果提供了一个新的方面

来审视先前看似特定于样品的量子临界行为，并为进一步探索强相关系统中复杂的量子临界性奠定了基础；同时，它们还揭示

了铜酸盐中超导性和反铁磁性之间详细相互作用的细节。

量子临界性，与空间相关长度 ξl ∝ |δ |−ν 和时间相关长度 ξτ ∝ |δ |−ψ 的发散有关，作为通用探针用于表征非常
规超导电性 1–4、重费米子 5, 6、复杂磁性 7 和拓扑态 8, 9 等各种凝聚态系统中的量子相变。最近，一系列关于量子
临界性的研究甚至展示了对从核子 10 到宇宙 11, 12的物理机制一致性具有卓越见解。

系统接近量子临界点的方式细节以及由 Harris准则决定的量子临界点稳定性，考虑了淬火无序之后，量子临界
行为可能会表现出相当非平凡的 13, 14。如果满足 Harris准则 dv > 2，其中 v是关联长度指数而 d是维度，则预期会
出现单一量子临界点（QCP）。QCP是在量子相变过程中对外部控制参数固定的临界点 2, 15–17。如果违反了 Harris
准则 dv < 2，将发生量子 Griffiths奇异性（QGS）。QGS的主要实验特征是变化的临界点和临界指数的发散 18–21。
进一步地，如果QGS补充以不同相互作用或关联状态之间的竞争，例如自旋轨道耦合与超导配对之间的竞争，异常
量子 Griffiths奇异性（AQGS）可能会出现。AQGS的特征是临界指数的发散以及非单调相边界 22, 23。目前人们认
为 QGS和 AQGS的核心机制可以互相转换 23，一个具有单调相边界而另一个则具有非单调相边界。对 AQGS的理
解仍处于初级阶段。然而，观察到偏离标准 QCP的行为本身已经构成了对量子临界性理解的一次飞跃。

然而，仍有一些基本问题需要解决。由于无序和量子涨落对量子临界性有深远影响，在同一凝聚态系统中使用不
同方法制备或甚至相同实验方法 2, 24–26下，临界指数存在较大变化始终受到关注。更重要的是，同一体系中的样品
之间的量子临界性行为也可能不同，例如在氧化铟薄膜 15, 27和石墨烯上的锡纳米岛阵列 28, 29中独立观察到了QCP
和QGS行为。某种意义上，同一样品中多种量子临界性的共存尚未得到确证，并且单独通过参数空间的连续调制来
区分不同的量子临界性行为也没有确立。目前尚不确定上述量子临界性的差异是样本特有还是更广泛的遍历演化过
程的一部分，该过程中涉及了多重量子临界行为。为了解决量子临界性中的这一基本难题，非常希望能够在单一系
统中展示多种类型的量子临界的共存，并通过一个控制旋钮实现这些量子临界行为之间的连续过渡。同时，量子临
界性的演化自然会监测控制参数对无序主导的局部动力学同步的影响，在 QGS或 AQGS30 情况下由与无序相关的
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局部时态相关长度捕捉到全局动力学中嵌入在系统整体的全球时态相关长度内，在QCP31情况下。这一同步过程在
整个物理学的不同分支都具有普遍兴趣，并可能揭示超出标准相变框架的新阶段动力学 30, 31。此外，如果确实可以
驱动量子临界性的演化，则量子临界性可被实现为一种通用探针，在广泛的参数空间中扫描系统的基态。在本工作
中，我们使用高温超导体 Bi2Sr2CaCu2O8+δ (BSCCO)作为模型系统来演示由掺杂水平驱动的不同量子临界的过渡。
结合二维铜酸盐中的增强的量子涨落、不同相关状态之间的复杂竞争，特别是超导性和反铁磁性之间的竞争，以及
在广泛的范围内调节无序强度和分布的能力，我们在欠掺杂 BSCCO中揭示了随着掺杂水平增加的量子临界性的演
化。QCP出现在超导相和反铁磁相边界之间，然后在中等掺杂水平上演变为 AQGS，并最终在深超导域内被 QGS
取代。提出了一种结合反铁磁相关性发展的水坑模型来捕捉观察结果。因此，我们的工作强调了由单一控制参数驱
动的多阶段演化量子临界性的可能性，并开启了一个新的探索强关联系统复杂量子临界的旅程。此外，本工作中观
测到的 AQGS和 QCP不仅提供了一种敏感的探针来确定超导域中反铁磁相关性出现的掺杂范围，而且还揭示了超
导性和反铁磁之间的详细相互作用。上述两点对于识别铜酸盐从母体反铁磁绝缘体发生超导性的机制至关重要。

调制和表征样品

无序的强度和分布是决定不同量子临界行为的主要因素之一 13, 32, 33。通过调节掺杂水平来诱导无序是一种成熟
的技术，方法是采用真空退火处理 2, 34。在这项工作中，BSCCO薄片在或高于 300K的温度下进行了真空退火。我们可
以利用 ab平面上由无序引起的可逆超导行为来量化掺杂水平 34, 35。从图 1（a）中描绘的非单调RT曲线，我们可以得
出两个临界温度。一个是平凡的临界温度 Tc,max ≈ 88K，它与掺杂水平无关，另一个是第二个临界温度 Tc，在这一点上
电阻再次降至零，从而表明可逆超导性。掺杂水平 p可以通过经验关系从Tc中提取出来：Tc =Tc,max

[
1−82.6(p−0.16)2

]
2, 36。

发现掺杂水平范围从 0.12到完全绝缘，如图 1(b)所示。
超导体-绝缘体转变（SIT）作为量子临界性的一个范例，可以在整个掺杂范围内被观察到。图 1(c)-(e) 显示了

在三个不同掺杂水平下的外加磁场中温度依赖电阻的典型行为，分别是 p = 0.073（QGS）、p = 0.055（AQGS）和
p = 0.0525（QCP）。所有三种情况下的温度依赖电阻曲线在定性上是相似的。首先，Tc和重新进入超导性的电阻峰
值随着磁场强度增加向较低温度移动，这是涡旋动力学 34的结果。更重要的是，一旦磁场超过一个特定掺杂水平的
值，电阻就会随温度降低而升高，这表明 SIT15, 16, 32, 33的发生。此后，我们将关注在相对较低温度（低于掺杂依赖
的 Tc）下的磁阻（简称为 RH），以突出 SIT中出现的不同量子临界行为，并揭示这些行为之间的转变。

量子临界性的演化

我们观察到了由掺杂水平驱动的量子临界性演化。它从QCP开始，然后转移到AQGS，并似乎在掺杂水平逐渐
增加时结束为 QGS，在超导相和反铁磁相之间的边界到超导穹顶欠掺杂一侧深处的超导相范围内。应该强调的是，
磁场驱动 SIT，量子临界性行为出现，而掺杂水平决定了临界性行为的类型，这与之前的 2, 24 研究不同。在超导相
和反铁磁相之间的边界上，p = 0.0525处出现了 QCP。外磁场方向上的 RH数据在 p = 0.0525处穿过一个单一的
关键点（Bc = 100mT）在整个温度范围内如图 2(a)所示。温度范围是根据相应的温度依赖电阻中的 SIT平台选择
的。我们对 RH数据进行有限尺寸缩放 (FSS)分析，以进一步验证量子临界性行为：在 Bc 附近，RH遵循缩放定律
R = Rc ·F(|B−Bc|T−1/zν)。这里，Rc 和 Bc 是临界点的电阻和磁场，F 是一个任意函数带有 F(0) = 1，而 zν 是临界
指数。通过将磁场标度为 |B−Bc|t，其中 t = (T/T0)

−1/zν，T0 是最低温度，归一化的 RH (R/Rc) 应该在量子临界点
处合并在一起。T/T0相对于 t 的梯度（以对数坐标表示）是临界指数 zν（详情可参见补充信息的第 2 节）。很明显，
经过缩放后整个温度范围内的 RH数据如图 2(b)所示令人满意地重合。有趣的是，缩放参数 t 相对于 T/T0 表现出
分段线性行为，这一点在图 2(c)中得到了强调。zν 在 4K以下约为 1.5，在 4K以上为 0.4。这种转变是相位涨落与
无序 2, 28, 37 之间竞争的结果，这一点将在后面详细说明。

AQGS 在 0.055 < p < 0.06内已被监控。图 3显示了在 p = 0.055的典型结果（其他掺杂水平下的 AQGS 数据
可以在补充信息的第 4 节中找到）。此处，RH 曲线在给定磁场下两个相邻温度交叉点如图 3(a) 及其插图所示。为
了确定是否存在量子临界行为，我们采用分析具有变化临界点 18–20, 22, 29 的数据的标准协议。我们将数据分成一系
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列小的温度窗口，然后在每个窗口内进行标度有限大小系统（FSS）分析。在每个窗口中，可以识别出一个交叉点
Bc，并且经过缩放后 RH 数据会在该 Bc 附近坍塌。图 3(b) 表明，Bc 最初通过降低温度而增加，然后在最低温度
范围内逐渐下降。关键指数 zν 遵循 zν ∝ (B−B∗

c)
−0.6，在如图 3(c)所示的 Bc 减少段中。非单调 Bc −T 相边界和标

度指数-0.6与近期研究报道的 AQGS特性吻合良好。建议由于强自旋轨道耦合加上淬灭无序抑制了超导性，导致了
AQGS22, 23。然而，欠掺杂的 BSCCO 并不以能够抑制超导性的强自旋轨道耦合而闻名 38。相反，我们认为在低掺
杂区域中超导性和反铁磁性之间的竞争自然会抑制低温下的超导性 39，这可能会导致在存在淬灭无序的情况下出现
AQGS。这一论断将在讨论部分得到论证。

进一步增加掺杂水平（0.06 < p < 0.09），QGS似乎占据了主导地位。图 4显示了在 p = 0.073时的典型结果（其
他掺杂水平下的 QGS数据可以在补充信息的第 4节中找到）。RH数据与 AQGS在变化交叉点方面类似。通过提取
交叉点 Bc并进行尺度不变性分析，可以获得更多见解。随着温度降低到我们研究中的最低可用温度，Bc急剧上升，
并且非常类似于 BSCCO34中的涡旋熔化场的趋势，如图 4（b）所示。很明显，zν 在零温度下发散，并遵循激活型
标度 zν ∝ (B∗

c −B)−νψ。νψ=0.6，表示二维无穷随机性，在广泛的二维超导系统 30 中普遍观察到 QGS。因此，在
这个区域内我们已经识别了 QGS的两个主要特征：变化的量子临界点和 zν 的发散。必须强调的是，由于低温恒温
器的基础温度限制，我们不能直接排除非单调 Bc，即 AQGS的标志可能在极低温度下出现的可能性。换句话说，在
QGS与 AQGS之间的精确掺杂水平边界可能需要更先进的测量。然而，由于深超导相中反铁磁涨落消失，高掺杂
水平下 QGS应该取代 AQGS。

讨论

反铁磁关联在超导液滴中的发展可以定性地解释量子临界性随掺杂水平的变化。

水坑模型是一种理解铜酸盐中局部微观结构对全局性质影响的范式 2, 40–42。它表明，空位和氧浓度将系统分割
成具有不同 Tc的超导水坑。这些超导水坑被大小各异的非超导区域包围。非超导区域的尺寸和空间分布可以通过调
整超导水坑之间的约瑟夫森耦合来调节全局超导性 43。此外，非超导区域的本质，即是否为平凡的正常状态核心或
某种局部短程波动或短程有序，为解释铜酸盐中的广泛现象增添了更多内涵。然后我们可以将水坑模型的一般思想
及其从文献中推断出的非超导区域特征应用于不同的掺杂范围。

QGS 相（0.06 < p < 0.09）：在欠掺杂侧的深超导相中。非超导相主要由平凡的正常状态核心构成，这些核心
作为量子相变 13, 14 中的淬火无序因素存在，并将系统分解为超导液滴。这些超导液滴通过约瑟夫森耦合 43 相互连
接，在低温下表现出全局相位相干，如图 5的蓝色区域所示。增加磁场会减弱约瑟夫森耦合，并诱导出涡旋玻璃态
（图 5中的紫色区域）。因此，全局超导性不再存在，而有序的超导相则限制在未连接的超导液滴内。每个超导液滴
在其临界点附近决定了量子相变，导致了不同的临界点。因此，在这一区域内出现了 QGS。由于涡旋玻璃在此区域
对 SIT 起到了核心作用，难怪相边界，Bc-T 曲线在图 4(b) 中模拟了涡旋熔化场曲线。同样的图片已在广泛材料中
成功实现，以解释 QGS18–21 的发生。

AQGS 相（0.055 < p < 0.06）：在降低掺杂水平后，主要图像仍然存在，这是导致动态临界指数发散的原因。然
而，需要额外的控制参数来生成非单调的 Bc-T 相边界，这使得 AQGS 与 QGS 区别开来。在之前对无序金属薄
膜和界面超导体的研究中，自旋轨道耦合可以通过抑制超导性 22, 23 来导致非单调的相边界。另一方面，欠掺杂的
BSCCO 并不具备显著的自旋轨道耦合 38。相反，大量的 ARPES44、磁阻 45和中子散射 46测量表明，在铜酸盐低
掺杂水平下的非超导区域内出现了局域反铁磁涨落或局部 AFM 秩序。局部 AFM成分可能会抑制超导性，类似于
在反铁磁超导体如 HoNi2B2C39 中发生的情况。更有趣的是，在反铁磁超导体中非单调的 Bc-T 相界实际上表现为
再入超导行为 39，这也在我们的实验中得到体现，如图 1所示。将非超导特性插入相变过程中可以看到，增加磁场
会驱动一个量子相变，从具有全局超导性的有序相转变到由局部反铁磁区域构成的无序相，如图 5中的绿色区域所
示。非超导区域的类似水坑状分布导致动力学临界指数发散，同时非超导区域的局域尺度 AFM特性导致了非单调
的 Bc-T 相界。因此，在这一区间内可以观察到 AQGS。反铁磁涨落会随着掺杂水平增加而自然减弱，进入深超导
区，因此 QGS可以在该区域内取代 AQGS。
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QCP区域（p = 0.0525）：在超导相与反铁磁相之间的边界，在一定的磁场下，长程反铁磁序最终稳定下来。磁
场驱动了一个从长程超导序到长程反铁磁序的量子相变，这个全局相变由一个单独的 QCP主导，如图 5中的橙色
区域所示。这一结果与之前的报道一致，即在单层 BSCCO2 中，在极低掺杂水平下观察到了 QCP行为。至于图 2
（c）中分段线性动态临界指数，它源于热涨落和无序之间的竞争 28, 37。在相对较高的温度下，热涨落占主导地位，
导致了 zν > 1。淬火无序在低温时影响更大，导致了 zν < 1。
除了研究量子临界性本身，我们还可以利用量子临界行为来绘制欠掺杂 BSCCO的相图，作为磁场和掺杂水平

的函数，如图 5所示。量子相变发生在零温度 31, 47。因此，为了正确地绘制相图，我们必须从有限温度测量的 Bc中
提取出零温度下量子临界性的特征磁场 B∗

c。在量子临界点的情况下，这是相当直接的，因为临界点与温度无关。在
QGS和 AQGS的情况下，B∗

c 在临界指数 zν 的 FSS缩放分析中被包围，见图 3(c) 和图 4(c) 中的虚线，自然对应于
无穷随机量子临界点 18–22，因此标记了相边界。值得注意的是，从图 5中提取的 B∗

c（圆圈标记）与通过 RH振荡测
量在 0K下获得的涡旋熔化场（菱形标记）34非常一致，突显了涡旋玻璃状态在 QGS中的核心作用。从图 5中可以
看出，在反铁磁关联可忽略不计的 QGS区域，B∗

c 相对缓慢地减少，但在 AQGS区域一旦激活反铁磁关联，则会迅
速下降，并最终随着 QCP区域长程反铁磁序的确立而接近零。
相图扩展了传统观点，即单一量子临界点主导超导性和其他关联态 2, 17, 48之间的相互作用，通过识别来自微观

结构的其他量子临界行为 22, 28, 37, 49。
特别是，它揭示了反铁磁微观结构的关键作用，包括局部反铁磁涨落或短程反铁磁序，在连接超导和反铁磁方

面的作用，并指定了 SC-AFM共存区的掺杂范围应为 0.0525 < p < 0.06，在此范围内发生 QCP和 AQGS。
由于缺乏极低温数据，我们不能排除邻近 p = 0.06处的 QGS实际上可能是 AQGS的可能性，因此共存区的上

限可能被低估了。关于 AFM微观结构的额外见解，以及最近对自旋纹理 50、电荷有序绝缘体 42 和棋盘状岛 51 的
研究表明，微观结构在高-Tc 超导体的全局超导性形成中具有深远影响。
综上所述，我们观察到量子临界性从 QCP演化至 AQGS，并最终随着欠掺杂 BSCCO中掺杂水平的增加而结

束为 QGS。这种演化可以通过考虑反铁磁关联出现的超导池模型来定性地捕捉到。随着量子临界性的演变，我们可
以绘制出 0K下欠掺杂 BSCCO的磁场-掺杂水平相图。该相图突出了反铁磁性和超导电性相互竞争的掺杂范围应该
是 0.0525 < p < 0.06，并表明反铁磁性通过正常区域内的局部反铁磁涨落表现出来，这些正常区域将稀有的超导池
分隔开。因此，我们的结果阐明了相关系统中的量子临界性和铜酸盐中超导配对机制。
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方法
单晶生长。高质量 BSCCO单晶的生长方法是浮区光学图像炉法。将 Bi2O3、SrCO3、CaCO3 和 CuO（名义化学比
为 Bi:Sr:Ca:Cu=2:2:1:2）粉末充分混合、研磨并在 820řC下加热 50小时，期间进行中间研磨。在 70 MPa的压力
下，将加热后的粉末压制成喂料棒。然后，在流动氧气中，将该棒在 850◦řC下退火 24小时。送料杆在浮动区炉中
以约 0.8毫米/小时的送料速度，在混合气体流 [O2(20%)+Ar (80%)]下熔化。

设备制造与测量。BSCCO 碎片（30-50 nm）通过机械剥离并干燥转移到预先图案化的电极（Ti 15nm/Au 35nm）
上，在一个充满的手套箱中 (N2,H2O <0.01 ppm,O2 <0.01 ppm)。样品立即被加载到高真空低温恒温器中，通常在
剥离后 30分钟内进行，以防止无意中的氧气释放过程。为了在不同的掺杂水平下进行 4探针测量，我们重复了一个
真空退火测量协议：首先，在高真空条件下，BSCCO 样品保持在或高于 300 K 的温度一段时间。氧气自然从样品
中释放出来，这调节了掺杂水平。这个过程被称为真空退火。然后，系统冷却到基底温度，并以 4探针配置进行详
细测量（激励电流为 10µA）。氧气释放速率在温度降至 200 K以下时显著降低。我们通过频繁监测正常状态电阻，
确保了感兴趣的温度范围内（<100 K）掺杂水平几乎保持不变。典型样品的掺杂水平与真空退火时间的关系总结如
图 1所示。有必要强调的是，掺杂水平与退火时间之间的关系因样品而异。
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数据可用性
支持本研究发现的数据可在合理请求的情况下从通讯作者处获得。

代码可用性
支持本研究发现的代码可在合理请求下由通讯作者提供。
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（a） （b）

S1 p=0.055

（c） （d）

S2 p=0.073 S1 p=0.0525

（e）

S1    B=0
p≈0.12~p≈0.051

Figure 1. 真空退火器件的特征。(a) 不同掺杂水平下的温度依赖电阻。虚线黑色线条指引的是不敏感于掺杂水平的
临界温度 Tc,max。黑色箭头指引的是依赖于掺杂水平的临界温度 Tc。(b) 掺杂水平作为退火时间函数的变化。当掺杂
水平接近 p = 0.06时，在 300 K的退火温度下氧释放速率显著降低，因此将退火温度增加到 330 K以加速释放过程
从而获得更低的掺杂水平。(c)-(e) 分别在存在垂直外场的情况下，p = 0.073、p = 0.055和 p = 0.0525的温度依赖
电阻。虚线黑色线条暗示了超导体-绝缘体转变的开始。
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（a） （b） （c）

2K ~ 6.4K
Bc = 100mT

T＞4K
zv≈0.4

T＜4K
zv ≈ 1.5

Figure 2. BSCCO中 p=0.0525时 QCP的特征。(a) 温度从 2K增加到 6.4 K，步长为 0.4K的磁电阻。(b) 磁阻数据
的标度分析。(c) 标度参数 t 随温度的变化。T0= 2K 是 QCP分析的最低温度。
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（a） （b） （c）
2K ~ 12K

Figure 3. AQGS在 BSCCO中于 p = 0.055时的情况。(a) 温度从 2 K增加到 8 K，步长为 0.4 K，然后从 8 K增加
到 12 K，步长为 0.5 K的磁阻变化。黑色圆圈标记了相邻温度下每两条曲线的交叉点。插图显示了典型交点附近的
数据显示（从 9 K到 10.5 K，步长为 0.5）的放大视图，在主图中用虚线框标注。关于 AQGS有限尺寸标度分析的
详细内容可以在补充信息的第 2节找到。(b) 交叉点 Bc 随温度的变化情况。黑色曲线引导了 Bc 在零温下的趋势。
(c) 动力学指数 zν 随磁场的变化关系。红色曲线展示了激活标度定律 zν ∝ (B−B∗

c)
−0.6 的拟合结果。水平虚线是

zν = 1，而垂直虚线标记了提取出的 B∗
c。
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（a） （b） （c）
2K ~ 17K

Figure 4. QGS 在 BSCCO 中 p = 0.073。(a) 随着温度从 2 K 增加到 17 K（每次增加 1 K）的磁电阻变化。黑色
圆圈标记相邻温度下每两条曲线的交叉点。插图显示了典型交叉点附近的数据放大视图（从 8 K 到 10 K，每次增
加 0.5 步），并在主图中用虚线框标出。有关 QGS 的有限尺寸标度分析的详细信息，请参阅补充信息部分的第 2
节。(b) 交叉点 Bc 随温度的变化。黑色曲线指导了 Bc 的趋势。(c) 动力学指数 zν 作为磁场的函数。红色曲线显示
基于激活标度定律的拟合结果。水平虚线表示 zν = 1，垂直虚线标记提取出的 B∗

c。
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Superconductor

Vortex
glassAFM

S
N
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Figure 5. 磁场掺杂相图展示了量子临界性的演化。蓝色区域是超导体，紫色区域是涡旋玻璃，绿色区域是有局域
反铁磁序的绝缘体，橙色区域则是有长程反铁磁相相干的绝缘体。相边界由不同量子临界性的 B∗

c 决定。圆标记表
示 QGS 的 B∗

c。三角标记表示 AQGS 的 B∗
c。QGS 和 AQGS 的 B∗

c 是通过 FSS 缩放分析提取的。正方形标记表示
QCP 的 Bc。相同颜色代码的点来自同一个样本。黑色菱形标记代表前人工作中的 0 K 涡旋熔化场 34。插图展示了
对量子临界性有贡献的不同相。带有 S 标记的蓝色小水坑表示超导体。带有 I 标记的青色小水坑描绘的是绝缘体。
带有箭头的黑色圆圈显示涡旋。红色箭头意味着反铁磁序。淬火无序将系统分解为约瑟夫森耦合的超导小水坑，这
些小水坑在零磁场下表现出全局超导性。增加垂直于平面的磁场会驱动从这个全局超导相到各种其他相的量子相
变。在高掺杂水平下，在全局超导相和涡旋玻璃相之间发生 QGS。在中等掺杂水平下，AQGS 发生在全球超导相
与由具有局部反铁磁涨落的正常区域分隔开的未耦合超导小水坑之间。局部反铁磁涨落导致磁场-温度相边界的非
单调性。在低掺杂水平下，在全局超导相和全局反铁磁相之间发生 QCP。
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