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Abstract: The electrical properties of polycrystalline graphene grown by chemical vapor deposition  16 

(CVD)  are determined  by  grain‐related parameters—average  grain  size,  single‐crystalline  grain  17 

sheet resistance, and grain boundary (GB) resistivity. Thus, the evaluation of the grain parameters  18 

is essential  for device applications of CVD graphene. However, extracting  these parameters still  19 

remains challenging because of the difficulty in observing graphene GBs and decoupling the grain  20 

sheet resistance and GB resistivity. In this study, we propose an electrical characterization method  21 

that can extract  the average grain size, grain sheet resistance, and GB resistivity simultaneously  22 

based on  the dependence of  the material’s electrical property, sheet resistance, on  the device di‐ 23 

mension. By statistical analysis on  the distribution of GB density depending on channel dimen‐ 24 

sions, we developed an analytical resistance model that can explain the relationship between the  25 

electrical properties of polycrystalline graphene and its grain parameters. The proposed analytical  26 

resistance model  and  its  applicability  for  parameter  extraction were  verified  by  characterizing  27 

transmission‐line  model  patterns  fabricated  on  CVD‐grown  monolayer  graphene.  The  result  28 

showed that the average grain size, grain sheet resistance, and GB resistivity of CVD graphene can  29 

be extracted simultaneously with high accuracy.  30 

Keywords:  CVD  graphene;  polycrystalline;  grain  size;  single‐crystalline  grain;  grain  boundary  31 

(GB); GB distribution; sheet resistance; transmission‐line model measurement  32 

  33 

1. Introduction  34 

Chemical  vapor  deposition  (CVD)  is  the  most  effective  method  for  uniformly  35 

growing monolayer graphene on a wafer scale in a reproducible way [1]. However, CVD  36 

graphene is intrinsically grown as a polycrystalline structure composed of multiple sin‐ 37 

gle‐crystalline grains connected by disordered grain boundaries (GBs) [2–6]. Scattering at  38 

the GB  (i.e., structural  line defect) affects carrier  transport, as does scattering within a  39 

single‐crystalline  grain;  thus,  both  the GB  and  grain  act  as major  resistive  sources  in  40 

polycrystalline graphene  [4–6]. Because  the electrical properties of graphene are deter‐ 41 

mined  by  the  competition  between  these  two  resistive  sources—i.e.,  relatively  42 

high‐resistive GB and low‐resistive grain, the average grain size has a significant impact  43 

on the electrical properties [7–10]. Therefore, unlike single‐crystalline graphene, whose  44 
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electrical performance  can  be  explained only  by  the  sheet  resistance  of  the  layer,  the  45 

performance  of  CVD  graphene  should  be  explained  by  a  combination  of  various  46 

grain‐related parameters  such as  the average grain  size,  single‐crystalline grains  sheet  47 

resistance, and GB resistivity. For this reason, rigorous evaluation of these grain param‐ 48 

eters is crucial for the design and fabrication of CVD‐graphene devices.  49 

Accordingly, various techniques for characterizing grain parameters have been ac‐ 50 

tively studied over the last decade. In the case of grain size, it can be evaluated through  51 

structural characterization and identification of GBs using spectroscopic or microscopic  52 

measurements. For instance, spatial mapping of the Raman peak intensities for graphene  53 

(D peak at ~1,350 cm−1, G peak at ~1,580 cm−1, and 2D peak at ~2,690 cm−1) enables the  54 

location and shape of GBs and grains to be identified [11]. This is an effective method for  55 

evaluating  the size of  individual grains, but estimating  the average grain size of CVD  56 

graphene across the entire grown region is difficult because of the limited inspection area  57 

and extremely slow mapping speed. Instead, of mapping the Raman peaks, the GBs with  58 

an angstrom‐scale width can be imaged directly by performing an ultraviolet (UV)/ozone  59 

treatment after growing graphene on a Cu substrate. The UV/ozone treatment selectively  60 

oxidizes Cu beneath the GBs through strong chemical reactions with O and OH radicals,  61 

allowing the GBs  to be visualized and examined under an optical microscope  (OM) or  62 

scanning electron microscope (SEM) [12,13]. Although this process provides a convenient  63 

way to observe multiple grains and evaluate their sizes, for global estimation of the av‐ 64 

erage grain size, a time‐consuming manual process that evaluates the sizes of individual  65 

grains from a large amount of microscopy images covering a wide area of CVD‐grown  66 

graphene should be accompanied [14].  67 

For  the  electrical  properties  of  GBs  and  single‐crystalline  grains,  four‐terminal  68 

measurement‐based  evaluation  techniques  have  been widely  used.  To  extract  the  re‐ 69 

sistances of  a GB  and grain  separately using  these  techniques,  the  location of  the GB  70 

should first be identified with non‐destructive transmission electron microscopy (TEM)  71 

[6]. An  electron‐beam  lithography  system  is  then used  to  fabricate  a Hall‐bar pattern  72 

across  two grains  joined by  the GB. The sheet  resistance of  the single‐crystalline grain  73 

and  the  resistivity of  the GB  can be  extracted by performing a  series of  four‐terminal  74 

measurements with  this  pattern  [6].  This  technique  is  significantly  useful  for  under‐ 75 

standing  the  electrical  properties  of  individual  grains  and  GBs;  however,  high‐level  76 

technical skills are required to accurately estimate the location of the GB and fabricate the  77 

Hall‐bar pattern aligned well with the GB location [4]. Furthermore, because of the lim‐ 78 

ited TEM resolution capable of identifying the GBs, it is difficult to extend this technique  79 

to a global evaluation method that can extract the average grain sheet resistance and GB  80 

resistivity from multiple single‐crystalline grains and GBs. As an alternative approach, an  81 

electrical characterization technique based on ohmic scaling law was developed for the  82 

global evaluation of  these  two electrical parameters  [4].  In  this  technique,  the average  83 

grain sheet resistance and GB resistivity can be extracted on a large scale by measuring  84 

the channel sheet resistance of each CVD‐graphene sample as a function of the average  85 

grain  size and  then  fitting  to  the ohmic  scaling  law  (i.e., a  simple 1D  series‐resistance  86 

model)  [4,5]. However,  to apply  this  technique effectively,  it  is necessarily  required  to  87 

investigate  the exact average grain size of each graphene sample, and  further, prepare  88 

multiple CVD graphene samples with different average grain sizes but identical average  89 

grain sheet resistance and GB resistivity. These requirements may limit the practical ap‐ 90 

plication and accurate extraction of the average grain sheet resistance and GB resistivity.  91 

In this paper, we propose for the first time an electrical characterization method for  92 

extracting the average grain size, grain sheet resistance, and GB resistivity of monolayer  93 

CVD graphene simultaneously. For  this purpose, we  investigate  the probability distri‐ 94 

bution of the number of GBs depending on the graphene‐channel dimension, from which  95 

we develop an analytical resistance model that can explain the relationship between the  96 

electrical properties of polycrystalline graphene and its grain parameters. With  this re‐ 97 

sistance model, we show that the three‐grain parameters can be extracted simultaneously  98 
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with  an  accuracy  greater  than  99%  from  the  dependence  of  the material’s  electrical  99 

property (i.e., sheet resistance) on the channel dimension. To validate the developed re‐ 100 

sistance model  and  its  applicability  for parameter  extraction, we  fabricate  a  transmis‐ 101 

sion‐line model (TLM) pattern on monolayer CVD graphene and characterize the channel  102 

sheet resistance (Rsh) as a function of channel length (Lch). We show that the average grain  103 

size, grain sheet resistance, and GB resistivity of CVD graphene can be extracted simul‐ 104 

taneously  from  the  analytical  resistance model  that  is  fitted  to  the measured  Rsh–Lch  105 

curve. The three extracted values are then compared with those obtained using conven‐ 106 

tional methods and those reported in the literature.  107 

2. Materials and Methods  108 

2.1. Graphene growth and transfer  109 

Monolayer graphene was grown on a 25‐μm‐thick Cu foil (99.8% purity, Alfa‐Aesar  110 

Inc.) by a thermal CVD system (TCVD 100, Scientec Inc.). To synthesize the polycrystal‐ 111 

line graphene layer with uniform‐size grains, electropolishing of the Cu surface was first  112 

performed in an 85% phosphoric acid bath using a constant voltage of 1.2 V for 20 min  113 

[15]. The polished Cu foil was then loaded into the CVD chamber and annealed at 1050°C  114 

for 1 h with a flow of Ar (570 sccm) and H2 (100 sccm) for surface treatment. Following  115 

the annealing step, monolayer graphene was grown at 1050°C for 1 h under a chamber  116 

pressure of 2 Torr with a  flow of Ar  (570 sccm), H2  (100 sccm), and CH4  (2 sccm). The  117 

CVD chamber was  then cooled  to  room  temperature  in an Ar environment before  the  118 

as‐grown graphene sample was  finally  removed  from  the chamber. The average grain  119 

size of CVD graphene grown on the Cu foil was approximately 5.88 μm, as evaluated by  120 

SEM images taken after the UV/ozone treatment.  121 

For  device  fabrication,  CVD‐grown  monolayer  graphene  was  transferred  onto  122 

thermally oxidized Si substrates (90‐nm‐thick SiO2) by the optimized poly(methyl meth‐ 123 

acrylate) (PMMA)‐mediated transfer method [16]. First, a PMMA solution (495 A4, Mi‐ 124 

croChem Inc.) was spin‐coated onto the top side of the graphene‐grown Cu foil at 1000  125 

rpm for 60 s, followed by drying at room temperature for 24 h. The graphene grown on  126 

the back  side of Cu was  etched using O2 plasma  ashing  (RF power  =  30 W, working  127 

pressure = 30 mTorr) for 3 min. The Cu foil was then etched using diluted ammonium  128 

persulfate solution (0.02 M, Sigma Aldrich Inc.) at room temperature for 24 h, after which  129 

the remaining PMMA/graphene stack was rinsed repeatedly with deionized water. The  130 

rinsed PMMA/graphene stack was finally transferred onto the oxidized Si substrate and  131 

the transferred sample was baked at 160°C in a vacuum for 30 min to remove residual  132 

water  and  improve  the  adhesion  between  the  graphene  layer  and  the  substrate.  To  133 

minimize the PMMA residue and wrinkles, the PMMA layer was removed using acetic  134 

acid at room temperature for 3 h, followed by annealing at 300°C for 3 h under an ultra‐ 135 

high vacuum (~10−8 Torr) [16].  136 

2.2. Device fabrication  137 

To extract the grain‐related parameters of CVD graphene, TLM patterns composed  138 

of  back‐gated  field‐effect  transistors  (FETs) with  varying  channel  lengths  (2–100  μm)  139 

were  fabricated on CVD graphene transferred onto 90‐nm‐thick oxidized Si substrates.  140 

First,  channel  regions  of  the  FETs were  patterned  by  i‐line mask‐aligner  lithography  141 

(MA6/BA6, Karl Suss Inc.) with a positive‐tone photoresist (AZ GXR‐601, AZ Electronic  142 

Materials Inc.), and graphene channels were defined using O2 plasma etching (30 W, 30  143 

mTorr) for 2 min. Following the channel definition, the second photolithography process  144 

was performed using an image reversal photoresist (AZ 5214‐E, AZ Electronic Materials  145 

Inc.) for source/drain electrode patterning. Then, a 20‐nm‐thick Pd and 50‐nm‐thick Au  146 

were sequentially deposited by an electron‐beam evaporation system (SRN‐200, Sorona  147 

Inc.) for contact formation, after which the residual photoresist layer and the metal de‐ 148 

posited on top of the photoresist were removed by the lift‐off process in a warm acetone  149 
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bath.  CVD‐graphene  FETs with  relatively  short‐channel  lengths  (0.18–0.75  μm) were  150 

fabricated  using  electron‐beam  lithography  (Raith  150‐TWO,  Raith  Inc.)  and  a  posi‐ 151 

tive‐tone electron‐beam resist (AR‐P 672.045, Allresist Inc.). For patterning the graphene  152 

channels and source/drain electrodes, electron‐beam conditions of an area dose of 200  153 

μC/cm2, a step size of 5 nm, and an acceleration voltage of 30 kV were used.  154 

2.3. Characterizations  155 

The electrical characteristics of the fabricated graphene FETs were measured using a  156 

semiconductor parameter analyzer (4156C, Agilent Inc.) in a probe station under a high  157 

vacuum (~10−7 Torr). Before the measurements, the graphene surface was annealed at 120  158 

°C for 3 h in the vacuum probe station to remove any moisture, oxygen, and photoresist  159 

residue, which act as p‐type dopants [16–18]. A Raman spectroscope (inVia reflex, Ren‐ 160 

ishaw  Inc.) with 532‐nm excitation was used  to evaluate  the material quality of mono‐ 161 

layer CVD graphene. The top‐view images of the CVD‐graphene surface and fabricated  162 

graphene FETs were obtained using a field‐emission SEM (SU8220, Hitachi Inc.) and OM  163 

(BX51, Olympus Inc.) system. The GB visualization for estimating the average grain size  164 

was performed in a UV/ozone chamber (PSD‐Pro, Novascan Technologies Inc.) by irra‐ 165 

diating a 254‐nm UV  light with an output power of 20 mW/cm2 under ambient condi‐ 166 

tions. The grain sizes of CVD graphene observed in the top‐view SEM images after the  167 

UV‐ozone treatment were measured using the ImageJ software provided by the National  168 

Institutes of Health, USA.  169 

3. Results and Discussion  170 

To develop a characterization method  for extracting  the average grain  size, grain  171 

sheet resistance, and GB resistivity, it is necessary to investigate the effects of these pa‐ 172 

rameters on the electrical characteristics of graphene FETs. Thus, we first calculated the  173 

channel sheet resistance of polycrystalline graphene as a function of channel length using  174 

a parallel‐resistance model which is based on the modified ohmic scaling law [14], and  175 

investigated its dependence on the channel length. For the calculation, the Voronoi tes‐ 176 

sellation (VT) method was used to generate 2D polycrystalline structures with an average  177 

grain size of 5 μm (Figure 1a), which can depict a real polycrystalline morphology with  178 

non‐uniform sizes and shapes of grains [14,19–22]. Because the sizes and shapes of poly‐ 179 

crystalline  graphene  are  not  uniform,  the  number  of GBs  impeding  carrier  transport  180 

between two electrodes varies with the location in the polycrystalline‐graphene channel.  181 

This indicates that the sheet resistance of the graphene channel can vary locally—i.e., the  182 

sheet resistance would not be uniform within the polycrystalline channel. Thus, for rig‐ 183 

orous resistance calculation considering the local non‐uniformity of the GB number, the  184 

channel width was divided  into  extremely narrow  elements,  and  the number  of GBs  185 

within each width element was counted separately. The resistance of each width element,  186 

which  is  the  sum  of  the  resistances  of  numerous  grains  and GBs  connected  in  series  187 

(Figure 1a), was then calculated from the 1D ohmic scaling law [4]:  188 

∆𝑅௜ ൌ 𝑅௦௛
ீ 𝐿௖௛
∆𝑊௖௛

൅ 𝜌ீ஻
𝑛௜

∆𝑊௖௛
  (1) 

where ∆Ri is the resistance of each width element, RshG is the average sheet resistance of  189 

single‐crystalline grains, ρGB is the average resistivity of GBs, Lch is the channel length, Wch  190 

is  the  channel width, and ni  is  the number of GBs within each width element. Subse‐ 191 

quently, the total channel resistance of poly‐graphene was calculated from the sum of the  192 

resistances of every width element connected  in parallel  (Figure 1a). The equation  for  193 

calculating the channel resistance as a function of the channel length is as follows:  194 

1
𝑅௖௛ሺ𝐿௖௛ሻ

ൌ෍
1
∆𝑅௜

௠

௜ୀଵ

ൌ෍
1

𝑅௦௛
ீ 𝐿௖௛
∆𝑊௖௛

൅ 𝜌ீ஻
𝑛௜

∆𝑊௖௛

௠
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where Rch  is  the channel resistance and m  is  the number of divided width elements  (=  195 

Wch/∆Wch). In this study, the channel width was divided into 105 elements for the paral‐ 196 

lel‐resistance modeling.  Furthermore, we  repeated  this  calculation  process with  1,000  197 

polycrystalline structures (average grain size of 5 μm), generated randomly using the VT  198 

method  to estimate  the average channel resistance as a  function of  the channel  length.  199 

The channel width used in the calculation was 20 μm, and the RshG and ρGB values were  200 

300 Ω/sq and 10.6 kΩ‐μm, respectively. The calculated average channel resistance as a  201 

function of the channel length is shown in Figure 1b. The channel resistance is directly  202 

proportional  to  the channel  length  in  the  long‐channel  region  (i.e., constant dRch/dLch),  203 

whereas  the  slope  (dRch/dLch)  varies  with  the  channel  length  in  the  relatively  204 

short‐channel region (particularly, Lch around the average grain size). This indicates that  205 

the sheet resistance of the polycrystalline channel depends upon the channel dimension,  206 

unlike single‐crystalline graphene or other single‐crystalline semiconductors. The aver‐ 207 

age channel sheet resistance (Rsh) as a function of channel length is shown in Figure 1c.  208 

The sheet resistance was calculated using Rch × Wch/Lch. The channel sheet resistance  is  209 

constant  for  long  channels  (Figure  1b);  however,  it  decreases  sharply  as  the  channel  210 

length is reduced below approximately 25 μm. Note that the decrease in channel sheet  211 

resistance is most prominent at channel lengths around the average grain size, which is  212 

due  to  the  significantly  lowered  probability  of  the  existence  of GBs  at  those  channel  213 

lengths [14]. This implies that the GB density and distribution within the channel region  214 

play a critical role in determining the dependence of the channel sheet resistance on the  215 

channel length.  216 

  217 

 

Figure 1. Parallel‐resistance model for the calculation of the graphene sheet resistance depending on the channel dimen‐ 218 
sion. (a) A schematic of the electrical device with a polycrystalline‐graphene channel, where the polycrystalline structure  219 
is generated using the VT method. For poly‐graphene resistance modeling, the channel width is divided into extremely  220 
narrow elements (∆Wch = Wch/105). The channel resistance of the graphene device is calculated from the parallel connec‐ 221 
tion of  the divided elements.  (b) The calculated channel resistance as a  function of channel  length  for polycrystalline  222 
graphene with an average grain size of 5 μm. Inset: the calculated channel resistances in relatively short channels (de‐ 223 
noted by the black dashed box), which shows that the slope (dRch/dLch) varies with the channel length. (c) The calculated  224 
channel sheet resistance as a function of the channel length, which shows that the sheet resistance decreases significantly  225 
as the channel length approaches the average grain size.  226 
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As shown in Figure 1, it is critical to estimate the GB density and distribution within  227 

the graphene channel to understand the dependence of the channel sheet resistance on  228 

the channel  length. Thus, we investigated the proportion distribution of the number of  229 

GBs depending on the channel length by counting the GB number within narrow width  230 

elements divided into 105. For statistical evaluation, we repeated the process with 1,000  231 

polycrystalline‐graphene structures generated randomly using the VT method, as in the  232 

channel resistance calculation. The average histogram distributions of the proportion of  233 

the GB number within the channel region at three different channel lengths are shown in  234 

Figure 2a–c (the results at various channel lengths are shown in Figure S1). The number  235 

of GBs within the channel region is limited to 0–3 at channel lengths less than or equal to  236 

the average grain size  (i.e., Lch  ≤ 5 μm), whereas  it  is evenly distributed at  the channel  237 

length greater  than  the average grain size. This explains why  there  is a significant de‐ 238 

crease in sheet resistance at channel lengths near the average grain size (Figure 1c). We  239 

investigated several distribution functions to find a way for estimating such a proportion  240 

distribution without  counting  the number of GBs  and  found  that  the  envelope of  the  241 

proportional distribution of  the GB number  follows the continuous probability density  242 

function of the gamma distribution (i.e., gamma PDF) [23]:  243 
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where α∙β is the mean and α∙β2 is the variance. When α = 3.85 × Lch/lG and β = 0.33 (where  244 

lG  is  the average grain size),  it was empirically confirmed  that  the gamma PDF agrees  245 

well with the envelope of the proportional distribution of the GB number for all channel  246 

lengths (Figure 2 and Figure S1). Following that, to obtain the discrete distribution of the  247 

GB  number  from  the  continuous  gamma  PDF, we  used  the  cumulative  distribution  248 

function of the gamma distribution (i.e., gamma CDF), which is an integral form of the  249 

gamma PDF as follows:  250 
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where n is the number of GBs. The proportion distribution of the GB number can be es‐ 251 

timated from GamCDF(n+0.5)–GamCDF(n–0.5) with an accuracy greater than 98% for all  252 

channel lengths, as shown in the red symbols of Figure 2 and Figure S1.  253 

Because the proportion distribution of the GB number within the channel region can  254 

now be accurately estimated without counting  the number of GBs, we can develop an  255 

analytical resistance model that  is more generalized for explaining  the dependence be‐ 256 

tween  the  sheet  resistance  and  channel  length.  For  this  purpose,  the  divided  narrow  257 

width elements (ΔWch) were grouped and rearranged by the number of GBs considering  258 

its proportion within the channel region estimated from the gamma CDF (Figure 3a). The  259 

rearranged width element by the number of GBs (Wch,n) can be expressed as follows:  260 

𝑊௖௛,௡ ൌ 𝑊௖௛ ൈ ሼ𝐺𝑎𝑚𝐶𝐷𝐹ሺ𝑛 ൅ 0.5ሻ െ 𝐺𝑎𝑚𝐶𝐷𝐹ሺ𝑛 െ 0.5ሻሽ, 𝑊௖௛ ൌ ෍𝑊௖௛,௡

௞

௡ୀ଴

  (5)

where  k  is  the maximum number of GBs  existing within  the divided width  elements.  261 

Based on the rearranged width elements, Equation (2) can then be generalized as:  262 

1
𝑅௖௛ሺ𝐿௖௛ሻ
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𝑊௖௛,௡
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  (6)
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Figure 2. Histogram distributions of the proportion of the GB number within the channel region when the channel length  264 
is (a) less than the average grain size, (b) equal to the average grain size, and (c) greater than the average grain size. Each  265 
distribution was evaluated by counting the GB number within narrow width elements divided into 105. The black dashed  266 
lines in (a)–(c) indicate the locations where the number of GBs changes. For all channel lengths, the envelope of the pro‐ 267 
portional distribution of the number of GBs follows the continuous probability density function of the gamma distribu‐ 268 
tion  (gamma PDF), and  the discrete proportion distribution of  the GB number can be estimated  from  the cumulative  269 
distribution function of the gamma distribution (gamma CDF) with an accuracy greater than 98%.  270 

Following  that,  the analytical model  for  the channel sheet  resistance, composed of  the  271 

three‐grain parameters  (lG, RshG,  and  ρGB),  can  be  finally  induced  as  a  function  of  the  272 

channel length:  273 
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(7)

Using the developed analytical resistance model as a fitting function, we estimated the  274 

dependence of the channel sheet resistance on the channel length observed in the calcu‐ 275 

lation result, Figure 1c, by adjusting the three fit parameters (i.e., grain parameters—lG,  276 

RshG, and ρGB). As a result, the analytical model was fitted with the calculation result well,  277 

with a fitting accuracy greater than 99.98% (Figure 3b). The important aspect of this re‐ 278 

sult  is  that  the  three‐grain parameters  can  be  extracted  from  the  analytical  resistance  279 

model that is best fitted to the Rsh–Lch curve. The three‐parameter values provided for the  280 

sheet‐resistance  calculation  and  those  extracted  from  the  fitted  analytical model  are  281 

summarized in Table 1. The results show that the average grain size, the sheet resistance  282 

of  single‐crystalline grains, and  the  resistivity of GBs  can be extracted  simultaneously  283 

with high accuracy (> 99%).  284 

Table 1. Comparison of three‐grain parameters given for the calculation with those extracted by  285 
the developed analytical resistance model.  286 

  lG (μm)  RshG (Ω/sq)  ρGB (kΩ‐μm) 

Given parameter  5.0  300  10.6 

Extracted parameter  5.02  299.7  10.59 

  287 
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Figure 3. GB distribution‐based analytical resistance model for the simultaneous extraction of the grain parameters (the  288 
average grain size, grain sheet resistance, GB resistivity) of polycrystalline graphene. (a) Considering the proportion dis‐ 289 
tribution of the GB number estimated from the gamma CDF, the divided width elements (ΔWch) can be grouped and re‐ 290 
arranged by the number of GBs. Based on the rearranged width elements (Wch,n), a sheet‐resistance model composed of  291 
the three‐grain parameters can be  induced as a function of the channel  length. (b) The developed analytical resistance  292 
model was used to fit the calculated channel sheet resistance as a function of the channel length for polycrystalline gra‐ 293 
phene with an average grain size of 5 μm. The sheet‐resistance dependence on the channel length can be estimated with a  294 
high fitting accuracy greater than 99.98% by adjusting three fit (i.e., grain) parameters, from which the three‐grain pa‐ 295 
rameters can be extracted from the analytical resistance model fitted to Rsh–Lch curve.  296 

To verify whether the proposed parameter extraction method is practical, we fabri‐ 297 

cated TLM patterns on CVD graphene and extracted three‐grain parameters by charac‐ 298 

terizing the dependence of the channel sheet resistance on the channel length using the  299 

analytical  resistance  model.  For  this  purpose,  we  synthesized  monolayer  graphene  300 

through CVD and transferred it onto thermally oxidized Si substrates (90‐nm‐thick SiO2)  301 

for the device fabrication. The material and layer quality of as‐transferred CVD graphene  302 

was  then  evaluated  using  Raman  spectroscopy measurement,  confirming  defect‐free  303 

monolayer graphene with an intensity ratio of 2D to G peaks of ~2.8 (see Figure S2). The  304 

back‐gated graphene FETs with channel lengths of 2–100 μm and a channel width of 20  305 

μm were fabricated on transferred CVD graphene (Figure 4a), and the channel resistance  306 

was measured as a  function of  the  channel  length  to  characterize  the dependence be‐ 307 

tween the channel sheet resistance and the channel length. The channel sheet resistance  308 

was then calculated using the channel dimension and channel resistance measured at the  309 

charge neutrality point  (Rsh = Rch × Wch/Lch). The dots  in Figure 4b show  the measured  310 

channel sheet resistance as a  function of  the channel  length. Note  that  the dependence  311 

between Rsh–Lch is similar to that shown in the calculation result (Figure 1c). From such  312 

the dependence,  the three‐grain parameters were extracted simultaneously by  the ana‐ 313 

lytical resistance model fitted to the Rsh–Lch curve as shown by the red line in Figure 4b.  314 

The extracted average grain size, the sheet resistance of single‐crystalline grains, and the  315 

resistivity of GBs were determined  to be ~5.95 μm, ~321 Ω/sq, and ~18.16 kΩ‐μm,  re‐ 316 

spectively.  To  confirm whether  the  extracted  three‐parameter  values  are  rational, we  317 

compared  the  extracted values with  those  evaluated using  conventional methods and  318 

those reported in the literature. First, the GB visualization technique based on UV/ozone  319 

treatment was used to estimate the average grain size of CVD graphene. Figure 4c shows  320 

a  representative SEM  image of CVD graphene grown on a Cu  foil after  the UV/ozone  321 

treatment. Note that the UV/ozone‐treated GBs were highlighted in yellow to make them  322 

more visible (see Figure S3 for the original image). We evaluated the sizes of 376 grains  323 

observed in multiple SEM images (see Figure S3), from which the average grain size was  324 

estimated to be 5.88 ± 1.5 μm. This value agrees well with the extracted average grain size  325 

from  the  fitted  analytical  resistance  model  (~5.95  μm).  The  sheet  resistance  of  sin‐ 326 

gle‐crystalline  grains  was  estimated  by  characterizing  TLM  patterns  composed  of  327 

short‐channel graphene FETs with Lch of 0.18–0.75 μm (Figure 4d). Because the probabil‐ 328 



Nanomaterials 2021, 11, x FOR PEER REVIEW  9  of  12 
   

 

ity of the GBs existing in these channel lengths is significantly low, the channel resistance  329 

increased in direct proportion to the channel length, just like in a single‐crystalline mate‐ 330 

rial. Thus, the sheet resistance of single‐crystalline grains could be estimated using the  331 

conventional TLM method [24]—i.e., from the slope of the measured width‐normalized  332 

channel resistance as a  function of  the channel  length  (Figure 4e). The estimated grain  333 

sheet resistance from this approach was determined as 362 Ω/sq, which is comparable to  334 

the average RshG extracted  from  the  fitted analytical model  (~321 Ω/sq). The slight dif‐ 335 

ference between  the  two  values may be due  to  the  influence  of  one GB  that  remains  336 

within the channel region even as the channel length decreases, as shown in the inset of  337 

Figure 4e. Accordingly, the grain sheet resistance evaluated using the conventional TLM  338 

method can be slightly overestimated because of the carrier scattering at the GB. The ex‐ 339 

tracted GB  resistivity  from  the  fitted  analytical  resistance model  (~18.16  kΩ‐μm) was  340 

verified  by  comparing  the  value with  those  reported  in  the  literature  [4–6,25–28]. A  341 

summary of experimental results for the GB resistivity of CVD graphene that has been  342 

reported in the literature is shown in Figure 4f. Note that all resistivity values shown in  343 

the summary plot were extracted at the charge neutrality point. The average GB resistiv‐ 344 

ity value  in  this study  is  in  the range of  those reported  in  the  literature  to date and  is  345 

similar  to  their average value. Consequently,  these validation  results  support  that  the  346 

extracted  three‐grain parameters are within  the  rational  range. Therefore, we can con‐ 347 

clude that the proposed electrical characterization method can extract the average grain  348 

size, single‐crystalline grain sheet resistance, and GB resistivity simultaneously using the  349 

GB distribution‐based analytical resistance model. This method of simultaneous extrac‐ 350 

tion of the grain‐related parameters from the dependence between Rsh–Lch obtained from  351 

simple TLM measurements will provide a convenient way for the electrical characteriza‐ 352 

tion of CVD graphene and  its efficient device applications. Furthermore,  it  is expected  353 

that the proposed method can be extended to various 2D materials with polycrystalline  354 

structures.  355 

  356 

 

Figure 4. Experimental verification of  the GB distribution‐based analytical  resistance model and parameter extraction  357 
technique. (a) OM images of fabricated TLM patterns comprising the CVD‐graphene FETs with varying channel lengths  358 
(Lch of 2–100 μm). (b) Measured channel sheet resistance as a function of channel length and fitting result using the ana‐ 359 
lytical resistance model. The three‐grain parameters extracted from the fitted model are ~5.95 μm (for the average grain  360 
size), ~321 Ω/sq (for the average grain sheet resistance), and ~18.16 kΩ∙μm (for the average GB resistivity). (c) The repre‐ 361 
sentative SEM image of CVD graphene grown on a Cu foil, with UV/ozone‐treated GBs highlighted in yellow. The av‐ 362 
erage grain size estimated from 376 grains is 5.88 ± 1.5 μm. (d) OM and SEM image of a fabricated TLM pattern com‐ 363 
prising  the  graphene  FETs  with  relatively  short‐channel  lengths  (Lch  of  0.18–0.75  μm).  (e)  The  measured  364 
width‐normalized channel resistance as a function of the channel length, in which the linear slope indicates the sheet re‐ 365 
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sistance of single‐crystalline grains due to the extremely low probability of the presence of GBs within the short‐channel  366 
regions. Inset: the histogram distribution of the number of GBs when the channel length is significantly smaller than the  367 
average grain size (Lch = 0.18 μm and lG = 5 μm). (f) Summary of experimental results for the GB resistivity reported in the  368 
literature  [4–6,25–28], where all represented resistivity values were extracted at  the charge neutrality point. This sum‐ 369 
mary plot shows that the GB resistivity extracted in this study falls within the range of the reported resistivity values.  370 

4. Conclusions  371 

In summary, we demonstrated an electrical characterization method for extracting  372 

the average grain size, grain sheet resistance, and GB resistivity of monolayer CVD gra‐ 373 

phene simultaneously. We developed an analytical resistance model to explain the rela‐ 374 

tionship between  the electrical properties of polycrystalline graphene and  the channel  375 

dimension  by  precisely  estimating  the  proportion  distribution  of  the  number  of GBs  376 

within graphene channels. With the developed analytical resistance model, we showed  377 

that the three‐grain parameters can be extracted simultaneously from the dependence of  378 

the graphene sheet resistance on  the channel dimension with an accuracy greater  than  379 

99%. The proposed parameter extraction method using  the GB distribution‐based ana‐ 380 

lytical  resistance model was  experimentally  verified  by  characterizing  TLM  patterns  381 

fabricated on monolayer CVD graphene. The result showed that the average grain size,  382 

grain sheet resistance, and GB resistivity of CVD graphene can be extracted simultane‐ 383 

ously with high accuracy from the analytical resistance model fitted to the measured Rsh– 384 

Lch curve. We believe this method will be a useful tool for the electrical characterization of  385 

CVD graphene, and other polycrystalline 2D materials.  386 
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