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半導体デバイスの加工技術として原子層エッチング（ALE）法や原子層堆積（ALD）法などの

アトミックレイヤープロセス（ALP）があるが、デバイス高集積化の進展に伴いこれらの技術は

死活的に重要なものになってきた。NAND フラッシュメモリなどの最先端デバイスでは高集積化

のために平面的デバイス構造を多数積層する３次元化が進んでおり、積層構造を貫通する孔をあ

け金属を埋め込む工程で ALP が必要とされている。絶縁膜や金属の表面状態制御、プリカーサー

や還元剤あるいは酸化剤の選択、ガス流用や温度といったプロセスウィンドウの最適化のために、

実験・観察だけでなく、シミュレーション技術も大きな役割を果たすと考えられる。３次元化し

たデバイス構造では、アスペクト比（深さと直径の比）１００の孔の底から排出される副生成物

の振る舞いまで理解する必要があるが、平面での in-situ 計測だけでは、とても予測できない。特

に分子が表面へ飽和吸着する反応、還元剤あるいは酸化剤分子が吸着しているプリカーサー分子

の余分な基を取り去る反応などは、第一原理計算で扱うのに適している。第一原理分子動力学法

は、近年の計算機と計算手法の進展によりシミュレートできる系の規模と時間が大きくなってき

た。密度汎関数理論に基づいた平面波基底の第一原理計算プログラム PHASE/0[1]では千原子規模

の系であれば１０ピコ秒程度の有限温度計算が可能である。絶縁膜あるいは金属表面の状態（化

学量論比の変動や表面修飾の程度）を複数用意し、これと各種のプリカーサーの吸着過程をシミ

ュレートし活性化エネルギーを評価するといった用途に使える。しかし、より大規模な系のより

長時間のシミュレーションを行ってプロセスウィンドウを最適化するといった用途にはまだ力不

足であろう。古典的分子動力学法は、大規模、長時間のシミュレーションが可能であるが、力場

の開発に困難を伴うことが多い。このように第一原理計算と古典的手法にはそれぞれ長所短所が

あるが、相補的に使うことによって現実に起こっている ALP での表面現象を理解する助けになる

であろう。本講演では、これまでわれわれが行ってきたいくつかのシミュレーション[2,3,4,5]を例

にして、第一原理計算（および古典分子動力学法）の可能性と課題について述べる。 
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