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HIG6I:�76H:9 
� 7>DH:CHDGH EGD9J8:H 6 H86II:G>C< :;;:8I� L=>8= A:69H ID 6 >GG:<JA6G H><C6AH ;GDB >C9>K>9J6AAN ;67�
G>86I:9 9:K>8:H	 -=DJ<= HJHE:C9:9 
� 8=6CC:A B6I:G>6A =6H I=: EDI:CI>6A ID DK:G8DB: H86II:G>C< :;;:8IH ;GDB
I=: HJ7HIG6I:H 7JI 68=>:K>C< G:A>67>A>IN 6C9 H:A:8I>K>IN� =6K: 7::C A>B>I>C< I=: JH>C< D; I=>H 7>DH:CHDG I:8=CDAD<N	
!:G:� L: =6K: 9:BDCHIG6I:9 C6CD<6E :A:8IGD9:H ;67G>86I>DC 7N JH>C< I=: H:A;�6HH:B7AN I:8=C>FJ:� L=>8= EGDK>9:H
HJHE:CH>DC ID I=: 
��&D,
	 -=:H: C6CD�HE68>C< :A:8IGD9:H CDI DCAN <>K: HJHE:CH>DC 7JI 6AHD EGDK>9: GD7JHIC:HH
HIG:C<I= ID I=: 6IDB>8 A6N:G� L=>8= G:B6>CH ;G::HI6C9>C< 6;I:G 8D6I>C< D; I=: !6;C>JB DM>9: �!;(
� 6H L:AA 6H
A>C@:GH 6C9 6CI>7D9>:H	 �DG :K6AJ6I>C< I=: :A:8IG>86A 8=6G68I:G>HI>8H D; HJHE:C9:9 &D,
 ��-� <6I>C< EDI:CI>6A L6H
6EEA>:9 I=GDJ<= 6C :A:8IGDANI: DC I=: HJHE:C9:9 &D,
 IG6CH>HIDG	 -=>H =:AE:9 >C 68=>:K:9 6 ADL:G HJ7I=G:H=DA9
HL>C< �� B/
9:8 6C9 ('
(�� G6I>D ���	 %6I:G� E! 9:I:8I>DC L6H 8DC9J8I:9 6I GDDB I:BE:G6IJG:� L=>8= H=DL:9
6C >BEG:HH>K: H:CH>I>K>IN D; P��� 7N 8=6C<>C< � JC>I D; E!	 0: =6K: 6AHD HJ88:HH;JAAN H=DLC Escherichia coli �E.
coli� 768I:G>6 H:CH>C< ;GDB I=: HJHE:C9:9 &D,
 IG6CH>HIDG 7N ;JC8I>DC6A>O>C< 9>:A:8IG>8 A6N:G L>I= E. coli 6CI>7D9�
>:H	 -=: G:EDGI:9 7>DH:CHDG =6H H=DLC I=: P�� D; 8DC9J8I6C8: 8=6C<:H L>I= 6 ADL:G 8DC8:CIG6I>DC D; E. coli
��� ��.
B%� 8DADCN�;DGB>C< JC>I E:G B%� 6H L:AA 6H B6>CI6>C I=: 8DCHI6CI H:CH>I>K>IN >C I=G:: ;67G>86I:9 9:K>8:H	
-=: D7I6>C:9 :C=6C8:B:CI >C I=: H:CH>I>K>IN D; 9:K>8:H 6C9 >IH :;;:8I DC 7>DBDA:8JA:H 9:I:8I>DC 86C 7: :MI:C:9
ID DI=:G 7>DBDA:8JA:H 6C9 I=>H INE: D; 6G8=>I:8IJG: =6H I=: EDI:CI>6A ID 9:I:8I �(/"���� K>GJH:H 76H:9 7>DBDA:�
8JA:H	

1. Introduction

�J: ID I=:>G EDI:CI>6A D; EGDK>9>C< 8DCI>CJDJH 6C9 G:6A�I>B: >C;DGB6�
I>DC� 7>DH:CHDGH 6G: EGDB>C:CI 9:K>8:H >C I=: B:9>86A T:A9 6C9 6G: <6G�
C:G>C< HJ7HI6CI>6A >CI:G:HI >C DI=:G 9DB6>CH HJ8= 6H ;DG:CH>8 >C9JHIG>:H�
C6I>DC6A H:8JG>IN� 6C9 :8DAD<>86A BDC>IDG>C< �&:=GDIG6 6C9 G:H:6G8=�

����	 ,E:8>;>86AAN� :A:8IGD8=:B>86A T:A9�:;;:8I IG6CH>HIDG ���-��76H:9
7>DH:CHDGH =6K: 7::C G:8D<C>O:9 6H DC: D; I=: BDHI EGDB>H>C< 86C9>�
96I:H 7:86JH: D; I=:>G 8DBE6I>7>A>IN L>I= :A:8IGDC>8 9:K>8:H� ADL EDL:G
8DCHJBEI>DC� A67:A�;G:: 9:I:8I>DC D; HE:8>T8 7>DBDA:8JA:H� 6C9 ADL�8DHI
B6HH EGD9J8I>DC �$>B :I 6A	� 
���� $JG>N6B6 6C9 $>BJG6 �����
,JK6GC6E=6:I 6C9 ):8=EG6H6GC 
����	 "C ��- 76H:9 7>DH:CHDGH�
I=: 8=6G<:9 7>DBDA:8JA:H <:C:G6I: I=: :A:8IGDHI6I>8 :;;:8I 6C9 7G>C<
I=: K6G>6I>DC >C I=: 8DC9J8I>K>IN D; I=: 8=6CC:A� L=>8= 86C 7: :6H�
>AN B:6HJG:9 7N IG6CH>HIDG 8=6G68I:G>HI>8H A>@: HDJG8: ID 9G6>C 8JGG:CI
�$6>HI> 
���� ,6G@6G :I 6A	�


���6�	 -D D7I6>C 7:II:G :A:8IGDHI6I>8 :;;:8IH ;GDB 8=6G<:9 7>DBDA:�
8JA:H� B6CN H:B>8DC9J8I>C< B6I:G>6AH =6K: 7::C :BEADN:9 �!DAO>C<:G
:I 6A	� 
���� %> :I 6A	� 
���� 3=J :I 6A	� 
��
�	 �BDC< I=: K6G>DJH
B6I:G>6AH� ILD�9>B:CH>DC6A �
�� H:B>8DC9J8I>C< B6I:G>6AH =DA9H <G:6I
EGDB>H: 7:86JH: D; I=:>G IJC67A: 76C9<6E 6C9 6 =><= HJG;68: ID KDAJB:
G6I>D I=6I EGDK>9:H =><=:G H:CH>I>K>IN ;DG 9:I:8I>DC D; 7>DBDA:8JA:H	

"C I=: 
� 9DB6>C� IG6CH>I>DC B:I6A 9>8=6A8D<:C>9:H �-&�H� A>@:
&D,
 =6K: <6>C:9 BJ8= 6II:CI>DC >C I=: T:A9 D; ��-�7>DH:CHDG 9J:
ID I=:>G 9>G:8I 76C9<6E� 7>D8DBE6I>7>A>IN� 6C9 =><= BD7>A>IN �$6A6C�
I6G�O69:= 6C9 (J 
���7�	 �:HE>I: I=:H: B:G>IH� I=: E:G;DGB6C8:
6C9 8DCH>HI:C8N D; I=:H: 6IDB>8 A6N:GH 6G: :6H>AN 6;;:8I:9 7N HJEEDGI�
>C< HJ7HIG6I: >CI:G68I>DC ��=:C :I 6A	� 
����	 ,J8= 6C >CI:G68I>DC D;
HJEEDGI>C< HJ7HIG6I: L>I= 6IDB>8 A6N:GH D; &D,
 9:<G69:H I=: IG6CH�
EDGI EGDE:GI>:H 9J: ID H86II:G>C<� L=>8= >BEA>:H I=6I� >CI:G;68: 8DC�
IGDA >H K>I6A ;DG I=: E:G;DGB6C8: 6C9 G:A>67>A>IN D; 7>DH:CHDG 9:K>8:H

∗ �DGG:HEDC9>C< 6JI=DG	
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��J :I 6A	� 
����	 �DG >CHI6C8:� I=: HJG;68: D; H>A>8DC 9>DM>9: �,>(
�
HJ7HIG6I: >H =><=AN 9>HDG9:G:9 6H L:AA 6H 8=:B>86AAN 68I>K: 9J: ID I=:
IG6EE:9 6IBDHE=:G>8 <6H:H� 8=:B>86A 69HDG76I:H� 6C9 JC@CDLC ;JC8�
I>DC6A <GDJEH �3=6C< :I 6A	� 
����	 -=:G:;DG:� IG6CH;:GG>C< 6CDI=:G
A6N:G D; &D,
 DC I=: IDE D; ,>(
 DG 6CN DI=:G >CHJA6I>C< HJ7HIG6I: 86C�
CDI 8DCIG>7JI: ID 86GG>:G 8=6G<: IG6CHEDGI 9>HI>C8IAN� L=>8= A:69H ID 6C
JCG:A>67A: DJIEJI ;GDB :K:GN H>C<A: 9:K>8:	 "C G:8:CI N:6GH� B6CN :;�
;DGIH =6K: 7::C :BEADN:9 ID :C=6C8: I=: FJ6A>IN D; I=: HJ7HIG6I:� HJ8=
6H EA68>C< 6C 68I>K: A6N:G >CI:G;68: 7N JH>C< )DAN �B:I=NA B:I=68GN�
A6I:� �)&&�� 6C9 EDANB:G :A:8IGDANI:H 4�5	 -=:H: A6N:GH :AJ9: 8=:B>�
86A 7DC9>C< DG HJG;68: GDJ<=C:HH 6C9 >BEGDK: 86GG>:G IG6CHEDGI EGDE:G�
I>:H� 7JI I=:N 86CCDI 7: :BEADN:9 >C 7>DH:CHDG 6EEA>86I>DCH 9J: ID I=:
9>;T8JAIN >C ;67G>86I>DC 6C9 G:EGD9J8>7>A>IN >HHJ:H	 -=: DI=:G 6EEGD68=
>H 8G:6I>C< HJHE:CH>DC D; 6C 6IDB>8 A6N:G >C 7:IL::C :A:8IGD9:H ID :C�
=6C8: I=: 86GG>:G IG6CHEDGI 6C9 G:BDK: H86II:G>C< :;;:8I 7N L:I :I8=>C<
D; I=: ,>(
 A6N:G JC9:GC:6I= I=: BDCDA6N:G &D,
	 �G::HI6C9>C< &D,

=6H H=DLC 7:II:G E:G;DGB6C8: I=6C I=: HJEEDGI>C< DC I=: ,>(
 HJ7HIG6I:
>C I:GBH D; 768@ <6I>C< :A:8IGDC>8 8DC9J8I>DC �#>C :I 6A	� 
����	 !DL�
:K:G� I=: :M>HI>C< ,>(
 G:FJ>G:H =6O6G9DJH 8=:B>86A :I8=6CIH HJ8= 6H
=N9GDUJDG>8 68>9 �!��� L=>8= >H 9>;T8JAI ID =6C9A: 6C9 6;;:8IH I=: 
�
TAB HIGJ8IJG: 6C9 EJG>IN �3=6C< :I 6A	� 
����	 ,:8DC9AN� ;G::HI6C9�
>C< &D,
 H6<H 7:IL::C I=: ILD :A:8IGD9:H 7:86JH: D; I=: A6G<: HE68�
>C< �P
 μB�� L=>8= B6@:H >I >BEDHH>7A: ID 8D6I 9>:A:8IG>8 A6N:GH HJ8= 6H
=6;C>JB DM>9: �!;(
� 6C9 6CI>7D9>:H	 -=:G:;DG:� I=>H HIGJ8IJG: >BE:9:H
B6@>C< IDE <6I: ��- 7>DH:CHDGH 6C9 6AADLH DCAN 768@ <6I>C<	 !DL:K:G�
I=: 768@�<6I: ��- G:FJ>G:H BDG: EDL:G �>CEJI <6I: KDAI6<:� ID IJGC ('
I=: 9:K>8: I=6C I=: IDE <6I:� L=>8= =>C9:GH B6@>C< 6 ADL EDL:G 6C9
=><=AN H:CH>I>K: 7>DH:CHDG	 "C ��- 76H:9 7>DH:CHDG� I=: H:CH>I>K>IN >H >C�
K:GH:AN EGDEDGI>DC6A ID I=: HJ7I=G:H=DA9 HL>C< �,,�� L=>8= >H 9:TC:9
6H 6 8=6C<: >C I=: 8JGG:CI L>I= G:HE:8I ID 9>:A:8IG>8 HJG;68: EDI:CI>6A �

� dVgate 6C9 Idrain 6G: 6 8=6C<: >C <6I: EDI:CI>6A
6C9 9G6>C 8JGG:CI G:HE:8I>K:AN�	 -=JH� 768@ <6I: G:FJ>G:H =><=:G >CEJI
KDAI6<: ID IJGC DC I=: 9:K>8: I=6C I=: IDE <6I:� L=>8= G:9J8:H I=: H:CH>�
I>K>IN D; 9:I:8I>DC �,6G@6G :I 6A	 
���6� 
���7�	

 >K:C I=: >BEDGI6C8: D; G:A>67>A>IN 6C9 H:CH>I>K>IN D; ��- 76H:9
7>DH:CHDG� >C I=>H LDG@� 8=:B>86A K6EDG 9:EDH>I>DC ��/�� <GDLC &D,

>H IG6CH;:GG:9 7N JH>C< CDK:A 9GN HI6BE>C< B:I=D9 DC H:A;�6HH:B7A:9
E=DIDA>I=D<G6E=>86AAN E6II:GC:9 C6CD�<6EH ID 68=>:K: HJHE:CH>DC	 �67G>�
86I:9 C6CD<6E :A:8IGD9:H =6K: ��–�� CB HE68>C<� L=>8= EGDK>9:H B:�
8=6C>86A HIG:C<I= ID I=: &D,
 BDCDA6N:G 6C9 9D:H CDI 6AADL ID H6< 7:�
IL::C I=: ILD :A:8IGD9:H	 -=>H GD7JHIC:HH >C I=: BDCDA6N:G TAB E:GB>IH
I=: 8D6I>C< D; 6CDI=:G I=>C 9>:A:8IG>8 A6N:G 6H L:AA 6H A>C@:GH
6CI>7D9>:H
L>I=DJI >CI:G68I>C<� HJEEDGI>C< I=: HJ7HIG6I:	 !;(
 6H 6 9>:A:8IG>8 B6I:�
G>6A L6H 8DCH>9:G:9� L=>8= >H :6H>AN ;JC8I>DC6A>O:9 7N 6 A>C@:G ����B>CD�
EGDENA�IG>:I=DMNH>A6C: ��)-�,�� <AJI6G6A9:=N9:� 6C9 E. coli 6CI>7D9>:H ID
7G>C< K6G>6I>DC ID I=: HJHE:C9:9 
� &D,
 7N I6G<:I>C< 6 8=6G<:9 E. coli
768I:G>6	 -=: HJHE:C9:9 ��- 6G8=>I:8IJG: ADL:G:9 9DLC I=: HJ7I=G:H=�
DA9 HL>C< �,,� ID �� B/
9:8 7N I:GB>C6I>C< I=: H86II:G>C< E=:CDB:CDC
6C9 :C=6C8: I=: H:CH>I>K>IN D; I=: E! 6H L:AA 6H E. coli 9:I:8I>DC �%>6D
:I 6A	� 
����	 �G::HI6C9>C< C6IJG: D; 
� 8=6CC:A B6I:G>6A >	:	� &D,
� G:�
I6>CH >IH >CIG>CH>8 EGDE:GI>:H 6C9 EGDK>9:H G:A>67>A>IN 6C9 8DCH>HI:C8N >C
:K:GN H>C<A: 9:K>8:	

2. Experimental section

2.1. CVD synthesis

�ME:G>B:CI6A EGD8:9JG:H D; �/� �"C�=DJH: 7J>AI� <GDLC &D,
 6G:
6H ;DAADLH� FJ6GIO 7D6I 8DCH>HIH D; &D(� EDL9:G� 6C9 ,>(

,> E>:8:H
�IDE D; I=: EDL9:G� L:G: EDH>I>DC:9 >C I=: B>99A: D; ;JGC68: L=:G:6H
HJAE=JG 7D6I L6H EA68:9 6I I=: JEHIG:6B D; ADL:G I:BE:G6IJG: ODC:	
"C I=: INE>86A EGD8:HH UDL D; �/� <GDLI= D; &D,
� �G<DC

<6H L6H E6HH:9 ;DG 
� B>C 6I 
�� H88B ID L6H= DJI 6AA :CK>GDCB:CI6A
<6H:H 6C9 I=:C G6BE JE I=: I:BE:G6IJG: I>AA ��� Q� >C �� B>C	 �;I:G�
L6G9� I=: I:BE:G6IJG: L6H B6>CI6>C:9 6I ��� Q� ;DG 
� B>C	 "C I=>H 8DC�
9>I>DC� HJAE=JG HI6GIH :K6EDG6I>C< 6C9 G:9J8:9 &D(� ID 8DCK:GIH >CID
B:I6AA>8 &D(
	 �JGI=:G� BDG: HJAE=JG>O6I>DC D; &D(
 A:69H IDL6G9H I=:
IG>6C<JA6G H=6E: D; &D,
 U6@:H DC I=: ,>(

,> E>:8:H	

2.2. Photolithography of nanogaps

"C I=>H EGD8:HH� I=: H:A;�6HH:B7AN I:8=C>FJ: L6H 696EI:9 ID 68=>:K:
C6CD<6EH 7:IL::C I=: B:I6A :A:8IGD9:H	 !:G:� ;:L E6G6B:I:GH L:G: DE�
I>B>O:9 L=>A: ;67G>86I>DC HJ8= 6H A>;I�DV G:H>HIH I=>8@C:HH� GEB G6I: D;
HE>CC>C< E=DIDG:H>HI� 76@>C<� 9:K:ADE>C< I=: E=DIDG:H>HI� 6KD>9>C< I=:
G:H>9J:H 9JG>C< ;67G>86I>DC� 6C9 BDHI >BEDGI6CIAN I=: DEI>B>O6I>DC D;
I=>8@C:HH D; B:I6A :A:8IGD9: A6N:G	 -=: DEI>86A E=DIDA>I=D<G6E=N I:8=�
C>FJ: D; E6II:GC>C< I=: HJ7HIG6I: L6H 9DC: 7N 8D6I>C< I=: TGHI EDH>�
I>K: E=DIDG:H>HI �&"�+()(,"- ,����� 6C9 :MEDH: �,.,, &>8GD-:8 &6H@
�A><C:G &��� >I ;DG �� B#
8B
 �UDD9 :MEDHJG:�	 -=:C 6CDI=:G A6N:G D;
E=DIDG:H>HI ���� >H 8D6I:9 DC I=: IDE 6C9 E6II:GC:9 L>I= 9:H><C 8=GDB:
B6H@ ;DAADL:9 7N :K6EDG6I>DC D; I=: ->
�J
�G �I=>8@C:HH >H �� CB
��
CB
�� CB�	 �;I:G E6II:GC>C< I=G:: B:I6A A6N:GH ->
�J
�G� I=: L6;:G >H
@:EI ;DG �
 !GH	 ID 8DCIGDA I=:GB6A DM>96I>DC D; I=: 8=GDB>JB ID 68=>:K:
C6CD<6E	 '6CD�HE68>C< 7:IL::C :A:8IGD9:H G:AN DC I=: G6I: D; DM>96I>DC
D; I=: �G A6N:G� L=:G: I:BE:G6IJG: 8DCIGDAH I=: G6I: D; I=: DM>96I>DC	
-=:G:;DG:� >I >H :HH:CI>6A ID B6>CI6>C I=: I:BE:G6IJG: 6H L:AA 6H :CK>GDC�
B:CI6A <6H:H D; I=: L6;:G 8DCHI6CI I=GDJ<=DJI I=: DM>96I>DC EGD8:HH	 -D
68=>:K: I=: EGDE:G E6II:GC D; I=: H:8DC9 A6N:G� I=: I=>8@C:HH D; I=: ->

�J �H:8DC9 A6N:G� L=DH: I=>8@C:HH >H �� CB
�� CB� H=DJA9 CDI :M8::9
BDG: I=6C ��� D; 8=GDB>JB I=>8@C:HH	 %>;IDV I=: 8=GDB>JB 6H L:AA
6H I=: H:8DC9 �J :A:8IGD9: >H EGD8:HH:9 >C 8=GDB>JB :I8=6CI HDAJI>DC
��=GDB>JB :I8=6CI� ,><B6 �A9G>8=�	

2.3. Electrical characterization

�:;DG: IG6CH;:GG>C< I=: 
� B6I:G>6A� >I L6H 8=6G68I:G>O:9 7N I=: 8JG�
G:CI�KDAI6<: B:I=D9	 "–/ 8JGK: 7:IL::C ILD :A:8IGD9:H L6H B:6HJG:9
7N I=: HDJG8: B:I:G �$:NH><=I �
��
�� ID 9>H8:GC >IH :A:8IG>86A 8=6G68�
I:G>HI>8H	

2.4. Transferring of 2D material and coating of the HfO2

�;I:G 68=>:K>C< I=: DEI>BJB C6CD<6E :A:8IGD9:H� IG>6C<JA6G H=6E:
&D,
 6IDB>8 A6N:GH L6H IG6CH;:GG:9 DC I=: IDE D; I=: HE68>C< 7N JH>C<
6 CDK:A 9GN HI6BE>C< B:I=D9	 -=>H B:I=D9 EGDK>9:H EGDE:G EA68:B:CI
D; �/� <GDLC &D,
 >C I=: 9:H>G:9 6G:6	 �IDB>8 A6N:G 9:EDH>I>DC ��%���
.C>K:GH>IN D; &>8=><6C� �CC �G7DG �/::8D �>?> �%��� L6H E:G;DGB:9 ID
9:EDH>I 
� CB D; I=: =><= 9>:A:8IG>8 A6N:G	

2.5. Raman and AFM characterization

)G:E6G:9 H6BEA:H D; &D,
 6G: 8=6G68I:G>O:9 7N +6B6C ,E:8IGDH8DEN
JH>C< ��� CB <G::C �'9�26 � A6H:G� L=:G:6H ��& �1� ',(&� B6EE>C<
L6H E:G;DGB:9 7N JH>C< 6 8JHIDB>O:9 I>E EJG8=6H:9 ;GDB �EE '6CD	

2.6. Functionalization of the HfO2

���B>CDEGDENAIG>:I=DMNH>A6C: ����� �,><B6 �A9G>8=�� <AJI6G6A9:�
=N9: HDAJI>DC ��� LI� >C !
(� �>D �6H>8�� E. coli 6CI>7D9>:H �+677>I
EDAN8ADC6A ID E. coli� �786B� L6H JI>A>O:9 ;DG ;JC8I>DC6A>O6I>DC D; I=:
!;(
	 -=: HJHE:C9:9 9:K>8: L6H 67HDG7:9 >CID �)-�, ;DG 
 !GH	 >C
I=: :I=6CDA
L6I:G B>MIJG: ;DAADL:9 7N I=: 8A:6C>C< D; I=: 8=>E 7N
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:I=6CDA 6C9 I=:C 7ADL�9G>:9	 ,J7H:FJ:CIAN� �)-�, L6H ;JC8I>DC6A>O:9
DC 8=>E 7N >BB:GH>C< I=:B >C 6 <AJI6G6A9:=N9: HDAJI>DC ;DG 6EEGDM>�
B6I:AN � !G	 �;I:GL6G9� E. coli 6CI>7D9>:H L:G: >C8J76I:9 ID I=: HJH�
E:C9:9 8=>E >C �	�� & )�, HDAJI>DC ;DG 
 !GH	 6I GDDB I:BE:G6IJG:	

2.7. Bacteria growth

�68I:G>6A HE:8>B:CH JH:9 >C I=: HIJ9N L:G: EG:E6G:9 ;GDB 8JAIJG:
EA6I:H	 �C >HDA6I:9 H>C<:G 8DADCN L6H 699:9 ID � BA D; B:9>6 >C 6 �� BA
8JAIJG: IJ7:	 -=: 8JAIJG: IJ7: L6H EA68:9 DC 6 H=6@:G >C 6 �� Q� >C8J�
76IDG 6C9 >C8J76I:9 DK:GC><=I ��� =�	 -=: DK:GC><=I 8JAIJG: L6H 8:C�
IG>;J<:9 6I GDDB I:BE:G6IJG: ;DG � B>C 6I ���� GEB	 -=: HJE:GC6I6CI
L6H G:BDK:9� 6C9 I=: 768I:G>6 E:AA:I L6H G:�HJHE:C9:9 >C � BA D; TA�
I:G:9 HI:G>A>O:9 I6E L6I:G	 -=: 768I:G>6 L:G: 8:CIG>;J<:9� 6C9 I=: L6H=�
>C< EGD8:HH L6H G:E:6I:9 DC8:	 �;I:G I=: TC6A L6H=� TAI:G:9 I6E L6I:G
L6H 699:9 ID I=: 768I:G>6 E:AA:I JCI>A I=: DEI>86A 9:CH>IN �B:6HJG:9 6I
6 L6K:A:C<I= D; ��� CB JH>C< 6 ,E:8IGD &6M )%., HE:8IGDE=DIDB:I:G�
D; I=: HDAJI>DC G:68=:9 I=: 9:H>G:9 K6AJ:	 �;I:G I=: DEI>86A 9:CH>IN 6I
��� CB L6H B:6HJG:9 ;DG I=: HID8@ HDAJI>DC� H:G>6A 9>AJI>DCH L:G: :B�
EADN:9	

3. Results and discussions

3.1. Suspended biosensor fabrications

(JG 6EEGD68= ;DG E6II:GC>C< I=: C6CD<6E :A:8IGD9: JH:H 6 H:A;�6H�
H:B7AN E=DIDA>I=D<G6E=N I:8=C>FJ:� 6H H=DLC >C �><	 � �6�	 -=: B:I6A
A>;I�DV B:I=D9 =6H 7::C JH:9 ;DG :C<G6K>C< I=: TGHI :A:8IGD9: <DA9 �->

�J� 6C9 8=GDB>JB ��G�� I=: I=>8@C:HH D; I=: �J L6H @:EI A:HH I=6C I=:
�G 7:86JH: >I 68IH 6H 6 H68G>T8>6A A6N:G 6H G:EG:H:CI:9 >C �><	 ��6� HI:E "	
�;I:G 68=>:K>C< I=: TGHI :A:8IGD9:� I=: L6;:G L6H @:EI 6I 6B7>:CI I:B�
E:G6IJG: ;DG 6C DK:GC><=I L=:G: �G <:IH DM>9>O:9 6C9 ;DGBH 6 I=>C A6N:G
D; �GM(N	 �J: ID I=: ;DGB6I>DC D; �GM(N� I=: DK:G6AA KDAJB: D; I=: �G
>C8G:6H:H 7N 6 ;:L C6CDB:I:GH 6C9 DK:G=6C<H DC I=: :9<:H D; I=: 7DI�
IDB :A:8IGD9:� 6H 9:BDCHIG6I:9 >C �><	 ��6� HI:E ""	 "I >H 8GJ8>6A ID @::E
I=: L6;:G >C 6 8DCIGDAA:9 :CK>GDCB:CI ID 68=>:K: JC>;DGB :ME6CH>DC D;
I=: �G ID 6KD>9 JC:K:CC:HH >C I=: C6CD<6E 6C9 8DCC:8I>DC 7:IL::C ILD
:A:8IGD9:H ��JGH>C6 :I 6A	� 
����	 "C I=: C:MI HI:E� �J >H 9:EDH>I:9
6C9 E6II:GC:9 ;DG I=: H:8DC9 :A:8IGD9:	 !DL:K:G� :CA6G<:B:CI D; I=: �G
A6N:G >C 6 ;:L C6CDB:I:GH EGDI:8IH I=: H:8DC9 :A:8IGD9: ;GDB B::I>C<
I=: TGHI B:I6A A6N:G 6C9 8G:6I:H I=: C6CDB:I:G HE68>C<� 6H H=DLC >C �><	
� �6� HI:E """	 �I "/ HI:E� �G L6H HIG>EE:9 DJI A:;I 7:=>C9 ILD �J :A:8

Fig. 1. �67G>86I>DC D; HJHE:C9:9 &D,2 FET� �6� ,8=:B6I>8 G:EG:H:CI6I>DC D; I=: EGD8:HH UDL ID 68=>:K: C6CD<6E :A:8IGD9:H	 (EI>86A >B6<:� ��& B6EE>C<� 6C9 A>C: 9>6<G6B D; C6CD<6EH
�7� L>I=DJI &D,
 �8� L>I= &D,
	 �9� =><= B6<C>T86I>DC ,�& >B6<: D; &D,
 DC I=: IDE D; C6CD<6EH �:� (EI>86A 96G@ T:A9 >B6<: D; &D,
 IG>6C<A: DC I=: IDE C6CD<6EH	 �;� "B6<: D;
7>DH:CHDG 9:K>8: L>I= ,DJG8:� �G6>C� 6C9  6I: ��<
�<�A :A:8IGD9:� 8DCC:8I>DC �<� ,8=:B6I>8 D; �>DH:CHDG L>I= E. coli 6C9 6CI>7D9>:H	
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IGD9:H� L=>8= 6G: H:E6G6I:9 7N ;:L C6CDB:I:GH	 "C I=>H H:A;�6HH:B7AN
I:8=C>FJ:� I=: A6I:G6A G:HDAJI>DC D; I=: <6E 7:IL::C ILD <DA9 :A:8�
IGD9:H 68=>:K:9 C:6GAN ��–�� CB 6I GDDB I:BE:G6IJG:	 -=: C6CD<6E
HE68>C< 7:IL::C ILD :A:8IGD9:H >H G:EGD9J8>7A:� 8DCHI6CI I=GDJ<=DJI
I=: L6;:G� 6C9 ;:6H>7A: ;DG 7JA@ ;67G>86I>DC 9J: ID I=: >CKDAK:B:CI D;
I=: L6;:G�H86A: A>I=D<G6E=N	 -D :M6B>C: I=: ;67G>86I:9 :A:8IGD9:� L=>8=
>H CDI :A:8IG>86AAN 8DCC:8I:9� I=: KDAI6<: HL::E =6H 7::C E:G;DGB:9�
6C9 I=: G:HJAI>C< 8JGG:CI L6H BDC>IDG:9	 -=>H :A:8IG>86A 8=6G68I:G>HI>8
9:BDCHIG6I:9 DE:C 8>G8J>I DG H=DGI 8>G8J>I 7:IL::C ILD C6CD<6E :A:8�
IGD9:H �,JEEA:B:CI6GN �><	 ��	 -=GDJ<=DJI I=: L6;:G H86A: ;67G>86I>DC
EGD8:HH D; I=: C6CD<6EH� I=:G: 6G: H:K:G6A ;68IDGH >CKDAK:H ;DG 68=>:K>C<
=><= N>:A9 HJ8= 6H 8=GDB>JB I=>8@C:HH� I=:GB6A DM>96I>DC� 6C9 I=>8@C:HH
D; I=: H:8DC9 A6N:G ->
�J	 "C DJG DEI>B>O:9 EGD8:HH UDL� I=: N>:A9 D;
I=: 8DCHI6CI HE68>C< L6H ���–��� �S� CB�� L=>8= 6G: BDHIAN ;DJC9
>C I=: 8:CI:G D; I=: ,>A>8DC L6;:G	

�DG 8=6CC:A B6I:G>6A >C ��-� �/� <GDLC &D,
 6IDB>8 8GNHI6AH JH:9
>C I=>H LDG@� L=>8= L6H 8=6G68I:G>O:9 7N JH>C< +6B6C HE:8IGDH8DEN 6C9
6IDB>8 ;DG8: B>8GDH8DEN ���&� �,JEEA:B:CI6GN �><	 
�	 �;I:G 68=>:K�
>C< C6CD<6E :A:8IGD9:H� 6 H>C<A: 6IDB>8 A6N:G D; &D,
 U6@: L6H IG6CH�
;:GG:9 DC I=: IDE D; C6CD HE68:9 :A:8IGD9: 7N JH>C< 6 CDK:A 9GN HI6BE�
>C< B:I=D9 �,JEEA:B:CI6GN �><	 ��	 -=: )&&� 68IH 6 H68G>T8>6A A6N:G
ID IG6CH;:G 
� B6I:G>6A DCID I=: C6CD <6E :A:8IGD9:	 �;I:G I=: IG6CH;:G >H
9DC: I=: )&&� >H G:BDK:9 7N EA68>C< I=: 9:K>8: >C 68:IDC: 76I=� I=>H
L>AA 9>HHDAK: I=: )&&� L>I=DJI 6;;:8I>C< 
� B6I:G>6A IG6CH;:GG:9 DCID
I=: C6CD <6EH	 -=>H 9GN HI6BE>C< B:I=D9 6AADLH IG6CH;:GG>C< 6 H>C<A:
8GNHI6AA>C: &D,
 IG>6C<A: EG:8>H:AN DC I=: IDE D; C6CD<6EH 7N JH>C< 6 B>�
8GDB6C>EJA6IDG	 '6CD�HE68>C< 7:IL::C I=: :A:8IGD9: ��� CB� 9D:H CDI
6AADL I=: &D,
 B:B7G6C: ��	�� CB� ID IDJ8= I=: HJEEDGI>C< HJ7HIG6I:�
6C9 >I >H HJHE:C9:9 >C 7:IL::C I=: ILD :A:8IGD9:H	 -D 8DCTGB I=: ;G::�
HI6C9>C< C6IJG: D; &D,
� ��& >B6<>C< L6H E:G;DGB:9 DC I=: C6CD<6E
G:<>DC L>I= 6C9 L>I=DJI &D,
 ID :AJ8>96I: I=: HJHE:CH>DC D; I=: 6IDB>8
A6N:G DC I=: :A:8IGD9:H	 �><	 � �7� H=DLH I=: DEI>86A >B6<: 6C9 ��&
B6EE>C< L>I= I=: A>C: EGDTA: D; I=: C6CD<6E 6G:6 L>I=DJI &D,
 U6@:	
��& A>C: EGDTA: D; C6CD<6E :A:8IGD9:H 9:BDCHIG6I:H I=: HI:E =:><=I D;
�� CB >C 7:IL::C I=: ILD �J :A:8IGD9:H� L=>8= 8DCTGBH I=: ILD B:I6A
A6N:GH 6G: H:E6G6I:9 7N C6CDB:I:G HE68>C<	 �><	 ��8� G:EG:H:CIH I=: DE�
I>86A >B6<: 6C9 ��& B6EE>C< D; IG6CH;:GG:9 &D,
	 ��& A>C: EGDTA: D;
IG6CH;:GG:9 &D,
 DC I=: IDE D; C6CD<6E >C9>86I:H I=: U6I A>C: 6C9 CD
HI:E =:><=I� L=>8= K:G>;N I=6I I=: 6IDB>8 B:B7G6C: >H HJHE:C9:9 6C9
>H G:B6G@67AN HI>V 6H L:AA 6H GD7JHI	 -=>H HI>VC:HH D; I=: 6IDB>8 A6N:G
8DCTGBH I=6I >I 9D:HCDI >CI:G68I:9 L>I= HJEEDGI>C< HJ7HIG6I:H 6C9 EDHH>�
7AN :A>B>C6I:H I=: H86II:G>C< E=:CDB:C6 D; I=: >CI:G;68: 7:IL::C I=: 
�
B6I:G>6A 6C9 I=: =DA9:G HJ7HIG6I:	 -=>H B:8=6C>86A HIG:C<I= EGDK>9:9 7N
C6CD HE68>C< 9D:H CDI 6AADL I=: BDCDA6N:G H6<<>C< 7:IL::C I=: :A:8�
IGD9:H� L=>8= E:GB>IH 9:EDH>I>C< 6CDI=:G A6N:G� >	:	� !;(
 6C9 7>DAD<>86A
G:8:EIDG ;DG H:A:8I>K: H:CH>C<	 -D ;JGI=:G K6A>96I: I=: G><>9 HJHE:CH>DC
D; I=: &D,
 BDCDA6N:G� 6 H86CC>C< :A:8IGDC B>8GDH8DE: �,�&� 6C9 96G@
T:A9 >B6<: D; I=: &D,
 IG>6C<A: DC I=: IDE D; I=: C6CD<6EH L:G: E:G�
;DGB:9� 6H H=DLC >C �><	 � �9� � �:�	 -=:H: >B6<:H 8A:6GAN >AAJHIG6I: I=6I
I=: &D,
 IG>6C<A: 9D:H CDI H6< >C 7:IL::C I=: C6CD<6E HE68>C<� >I >H HJH�
E:C9:9 6C9 U6I DC I=: IDE D; ILD �J :A:8IGD9:H	

�;I:G 8DCTGB>C< I=: G><>9C:HH D; I=: &D,
� >I >H 9:H>G67A: ID :A>B>�
C6I: I=: 9:CH>IN D; 9:;:8IH 7N 8DK:G>C< I=: 76G: 8=6CC:A B6I:G>6A L>I=
>CHJA6I>C< B6I:G>6A 6C9 I=:C ;JC8I>DC6A>O>C< A>C@:GH 6C9 6CI>7D9>:H DC
I=: IDE D; I=: >CHJA6IDG �$6A6CI6G�O69:= 6C9 (J 
���6� ,6G@6G
:I 6A	� 
���6�	 "; 7>DBDA:8JA: 9>G:8IAN ;JC8I>DC6A>O:9 DC I=: H:B>�
8DC9J8IDG A6N:G L>I=DJI >CHJA6I>DC� >I B><=I 6II68= ID I=: B:I6A :A:8�
IGD9:H 6C9 8=6C<: I=: LDG@ ;JC8I>DC 6H L:AA 6H I=: 8DCI68I G:H>HI6C8:�
L=>8= A:69H ID I=: G:A>67>A>IN >HHJ: 6C9 7G>C< I=: :A:8IG>86A K6G>6I>DC >C
I=: H:CHDG DJIEJI	 -=:G:;DG:� I=: 9>:A:8IG>8 A6N:G >H :HH:CI>6A ID E6HH>�
K6I: I=: B:I6A :A:8IGD9:H 6C9 :A>B>C6I: 9>G:8I 8DCI68I L>I= :A:8IGDANI:
DG 7>DBDA:8JA:H	 -=:G:;DG:� 6 
� CB !;(
 9>:A:8IG>8

A6N:G >H 9:EDH>I:9 DC I=: IDE D; I=: HJHE:C9:9 9:K>8: JH>C< 6IDB>8
A6N:G 9:EDH>I>DC ��%��	 �;I:GL6G9� B68GD UJ>9>8 HIDG6<: >H ;67G>86I:9 JH�
>C< )DAN9>B:I=NAH>ADM6C: �)�&,� ;DG :C8DBE6HH>C< :A:8IGDANI: 9GDEA:IH�
L=>8= >H EA68:9 EG:8>H:AN DC I=: IDE &D,
 IG>6C<A: 8DK:G:9 L>I= !;(
	
� G:;:G:C8: :A:8IGD9: ��<
�<�A� >H JH:9 ID 6EEAN 7>6H I=GDJ<= I=: :A:8�
IGDANI: ;DG HI67>A>O>C< I=: EGD8:HH 6C9 7:II:G 8DCIGDA D; I=: DE:G6I>DC JC�
9:G I=: 7>DH:CHDG G:<>B:� 6H H=DLC >C I=: DEI>86A >B6<: D; �><	 � �;�
�,6G@6G 6C9 �6C:G?:: 
��
�	 �><	 � �<� G:EG:H:CIH I=: H8=:B6I>8 HIGJ8�
IJG: D; I=: HJHE:C9:9 &D,
 ��- 7>DH:CHDG 7N H:A:8I>K: 9:I:8I>DC D; I=:
E. coli 768I:G>6	

3.2. Electrical characterization

-=: :A:8IGDHI6I>8 :;;:8I D; &D,
 ��- L6H >CK:HI><6I:9 ID 8DBE6G: I=:
:A:8IG>86A E:G;DGB6C8: D; I=: HJEEDGI:9 6C9 HJHE:C9:9 9:K>8:H	 �><	 

G:EG:H:CIH I=: 8JGG:CI�KDAI6<: �"–/� 8=6G68I:G>HI>8H 7N 6EEAN>C< 9>;;:G�
:CI <6I: KDAI6<:H �/� � D; ;67G>86I:9 9:K>8:H >C 6 9GN 6C9 L:I :CK>GDC�
B:CI	 �><	 
 �6� 6C9 �7� >AAJHIG6I:H I=: "��/� 8JGK: D; HJEEDGI:9 6C9
;G::�HI6C9>C< &D,
 6I ��� B/ 7>6H KDAI6<: �/�,�� L=:G: HJEEDGI:9 8=6C�
C:A A:C<I= >H 
 μB 6C9 HJHE:C9:9 >H P�� CB	 -=: HJHE:C9:9 9:K>8: G:E�
G:H:CIH :M8:AA:CI ('
(�� G6I>D ��� 6C9 I=G:H=DA9 KDAI6<: �/-� �	� / 6H
8DBE6G:9 ID I=: HJEEDGI:9 DC:� L=>8= >H :FJ6A ID ��� 6C9 �� / 6I GDDB
I:BE:G6IJG:	 -=: >BEGDK:B:CI D; I=: /-� >	:	� HL>I8=>C< D; I=: 9:K>8:
6I ADL KDAI6<:� >H 9J: ID I=: :A>B>C6I>DC D; I=: HJEEDGI>C< HJ7HIG6I:�
L=>8= 8DCTC:H I=: :A:8IGDCH B:6C ;G:: E6I= 7N H86II:G>C< 6H L:AA 6H
;GDB IG6EE:9 8=6G<:H DC I=: HJG;68: �&6HJG@6G :I 6A	� 
�
��	 �><	 

�6’� 6C9 �7’� G:EG:H:CIH I=: "��/�, 8=6G68I:G>HI>8H 6I 9>;;:G:CI /� �−��
/–�� /�	 "C 7DI= 86H:H� I=: /�, K6G>:H ;GDB I=: � B/–��� B/� 6C9 I=:
DJIEJI 8JGG:CI H=DLH I=: A>C:6G>IN L>I= I=: >CEJI KDAI6<:� L=>8= 8DC�
TGBH I=6I &D,
 =6H D=B>8 8DCI68I L>I= I=: �J
-> 8DCI68IH	 ,JHE:C9:9
��- 9>HEA6NH 7:II:G /- 6C9 6C D=B>8 8DCI68I L>I= B:I6A >C 768@ <6I:
KDAI6<: 8=6G68I:G>HI>8H	 ,I>AA� 9J: ID I=: =><= EDL:G 8DCHJBEI>DC� >I >H
CDI ;:6H>7A: ;DG JH: >C I=: 7>DH:CHDG 9DB6>C	 -=:G:;DG:� L: =6K: JH:9
6 I=>C 9>:A:8IG>8 A6N:G D; I=: !;(
 DC I=: IDE D; I=: 8=6CC:A 6C9 HIJ9�
>:9 I=: >DC>8 <6I>C< :;;:8I DC I=: HJHE:C9:9 &D,
 8=6CC:A� 6H H=DLC
>C �><	 
 �8� 6C9 �8’�	 )=DHE=6I: 7JV:G HDAJI>DC 6H 6C :A:8IGDANI: =6H
7::C JH:9 ;DG I=: >DC>8 <6I>C< B:6HJG:B:CIH 7N IG6CHEDGI>C< 6 9GDE >C
B68GD UJ>9>8 HIDG6<:	 "��/% 6C6ANH>H D; HJHE:C9:9 >DC>8 <6I>C< ��- 9>H�
EA6N:9 >BEG:HH>K: ,J7I=G:H=DA9 HL>C< �,,� �� B/
9:8� L=>8= >H C:6G
ID >9:6A 6I GDDB I:BE:G6IJG: 6H L:AA 6H I=: BD7>A>IN ���	� 8B
 /−� H−��
('
(�� G6I>D ����� 6C9 /- �− �	
� /�	 -=: BD7>A>IN D; 6AA I=G:: INE:H
D; I=: 9:K>8:H 6G: 86A8JA6I:9 6C9 H=DLC >C I=: ,JEEA:B:CI6GN -67A:
,� �,JEEA:B:CI6GN �><	 ,��	 %DL ,,� I=G:H=DA9 KDAI6<:� =><= BD7>A�
>IN 6C9 :A>B>C6I>DC D; HJ7HIG6I: H86II:G>C< B6@: I=:H: INE:H D; I=: ��-
HIGJ8IJG: BDG: H:CH>I>K: 6H L:AA 6H 8DCH>HI:C8N L>I= 7:II:G <6I: 8DCIGDA�
A67>A>IN >C 6 L:I :CK>GDCB:CI	

3.3. pH sensing

�;I:G 68=>:K>C< :M8:AA:CI E:G;DGB6C8: >C I=: >DC>8 <6I>C< :;;:8I� I=:
HJHE:C9:9 9:K>8: L6H >CK:HI><6I:9 7N 8=6C<>C< I=: E! D; I=: :A:8�
IGDANI: HDAJI>DC	 -=: E! H:CH>C< HIGDC<AN 9:E:C9H JEDC I=: EGDIDC �!��
EG:H:CI >C I=: :A:8IGDANI: HDAJI>DC L=>8= >H G:68I L>I= I=: (! <GDJE
EG:H:CI DC I=: !;(
 HJG;68: 6C9 86JH:H I=: EGDIDC6I>DC 6C9 9:EGD�
IDC6I>DC G:68I>DC� 6H H=DLC >C �><	 � �6� �,=69B6C :I 6A	� 
����	
�:E:C9>C< JEDC I=: E! K6AJ: D; I=: :A:8IGDANI: HDAJI>DC� I=: 9>:A:8�
IG>8 HJG;68: 8=6G<: D; I=: HJHE:C9:9 ��- K6G>:H� 6 ADL:G E! K6AJ:
EGDIDC6I:H I=: HJG;68: 7N <:C:G6I>C< (!
� DC I=: !;(
 L=:G:6H I=:
=><=:G E! K6AJ: 9:EGDIDC6I:H I=: HJG;68: 7N :MIG68I>C< !� ��B:G>
:I 6A	� 
���� �>C6G :I 6A	� 
����	 �><	 � �7� G:EG:H:CIH I=: 9G6>C
8JGG:CI �"�� ���� B/ 7>6H KDAI6<:� 6I 9>;;:G:CI E! K6AJ:H ��� �� ��
6C9 �� 7N 8=6C<>C< I=: :A:8IGDANI: <6I: KDAI6<: �/% �	 "I >H
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Fig. 2. �A:8IG>86A 8=6G68I:G>O6I>DC D; HJHE:C9:9 &D,
 ��-� �JGG:CI�<6I: KDAI6<: 8JGK: 6I I=: 8DCHI6CI 7>6H ��� B/ �6� 768@ <6I>C< D; HJEEDGI:9 &D,
 �7� 768@ <6I>C< D; HJHE:C9:9 &D,

L>I= �� CB 8=6CC:A A:C<I= �8� "DC>8 <6I>C< D; HJHE:C9:9 &D,
	 �JGG:CI�9G6>C KDAI6<: 8=6G68I:G>O6I>DC �6’� ,JEEDGI:9 &D,
 L>I= 768@ <6I>C< KDAI6<: ;GDB −�� / ID �� / �7’� ,JHE:C9:9
&D,
 L>I= 768@ <6I>C< ;GDB −�� / ID �� /	 �8’� ,JHE:C9:9 &D,
 L>I= >DC>8 A>FJ>9 <6I>C< ;GDB −� / ID �/	

���

;DJC9 I=6I I=: /- D; "��/% 8JGK:H H=>;IH ID I=: EDH>I>K: H>9: ;GDB ADL
ID =><= E! 9J: ID I=: C:<6I>K: 8=6G<: 9:K:ADE:9 DC I=: 9>:A:8IG>8 HJG�
;68:	 -=: 8=6C<: >C Δ/- ;DJC9 ID 7: ��	� B/
E!� L=>8= >H H6I>HT:9
I=: ':GCHI A>B>I 6I GDDB I:BE:G6IJG:� >	:	� ��	� B/
E! 6C9 6<G:: L>I=
:6GAN HIJ9>:H D; >DC�H:CH>I>K: T:A9�:;;:8I IG6CH>HIDG �",��-� 8=6G68I:G>O6�
I>DC DC !;(
 �/6C !6A :I 6A	� ����� 36;6G :I 6A	� 
����	 -=:G:;DG:�
!;(
 9D:H CDI G:FJ>G: 6CN ;JC8I>DC6A>O6I>DC ;DG E! H:CH>C< 6H 8DBE6G:9
ID I=: ,>(
� L=DH: 8=6C<: >C I=G:H=DA9 KDAI6<: ;DJC9 ID 7: ��–�� B/

E! ��:G<K:A9 6C9 )=NH>86A �����  6D :I 6A	� 
����	 �><	 � �8� G:E�
G:H:CIH I=: H:CH>I>K>IN D; I=: E! 6I I=G:: 9>;;:G:CI G:<>DCH �,J7I=G:H=DA9�
H6IJG6I>DC� 6C9 A>C:6G�� L=>8= >H 9:TC:9 7N I=: :FJ6I>DC ���� L=:G: ,C
>H I=: H:CH>I>K>IN D; E!� "E!� 6C9 "E!
 6G: I=: IG6CH>HIDG 8JGG:CI B:6HJG:9
;GDB ILD 9>;;:G:CI E! K6AJ:H �L=:G: E!��E!
�	

-=: H:CH>I>K>IN 6I I=: HJ7I=G:H=DA9 G:<>DC L6H ;DJC9 ID 7: BJ8=
=><=:G 7:86JH: I=: 9G6>C 8JGG:CI >H 6C :MEDC:CI>6A ;JC8I>DC D; I=:
<6I: KDAI6<:	 "C 8DCIG6HI� I=: H6IJG6I>DC 6C9 A>C:6G E6GIH 6G: FJ69G6I>8
6C9 A>C:6G L>I= I=: 8=6C<: >C <6I: EDI:CI>6A	 "C 6 HJHE:C9:9 9:K>8:�
I=: H:CH>I>K>IN 6I I=: HJ7I=G:H=DA9 G:<>DC L6H ;DJC9 ID 7: P��� ;GDB
E! � ID � 6C9 P��� ;GDB E! � ID � G:HE:8I>K:AN� L=>8= >H ;6G 7:I�
I:G I=6C I=: EG:K>DJH G:EDGIH D; &D,
 ��- 7>DH:CHDG DC I=: HJEEDGI�
>C< HJ7HIG6I: �,6G@6G :I 6A	� 
���7�	 -=: HJHE:C9:9 &D,
 ��- EDH�
H:HH:H =><=:G H:CH>I>K>IN I=6C HJEEDGI:9 DC: 7:86JH: D; I=: ADL:G ,,�
L=:G: ,, 9:TC:9 6H I=: HJ7I=G:H=DA9 HL>C<	 -=>H :FJ6I>DC

:AJ8>96I:H I=6I I=: 8=6C<: >C HJ7I=G:H=DA9 8JGG:CI 7N DC: 9:869: >H 6
;JC8I>DC D; I=: 6EEA>:9 <6I: KDAI6<:� L=:G:6H I=: 8DCH>HI:C8N >C I=: H:C�
H>I>K>IN D; I=: HJHE:C9:9 9:K>8: 6I ILD 9>;;:G:CI ΔE! G6C<:H >H 9J: ID
I=: :A>B>C6I>DC D; I=: :MI:GC6A H86II:G>C< ;GDB I=: HJEEDGI>C< HJ7HIG6I:	

3.4. Bacteria sensing from suspended FET

�>C6AAN� HJHE:C9:9 ��-H 6G: ;67G>86I:9 6H 9:H8G>7:9 >C I=: ;67G>�
86I>DC H:8I>DC ID 9:I:8I I=: 7>DBDA:8JA:H	 -D HE:8>;>86AAN 9:I:8I I=:
E. coli 768I:G>6 ;GDB I=: 7JV:G HDAJI>DC �E! � �	��� A>C@:GH L:G: >B�
BD7>A>O:9 DC I=: IDE D; I=: !;(
	 �DG :K6AJ6I>C< I=: 7DC9>C< D; I=:
A>C@:GH L>I= DM>9: HJG;68:� 9>�I=>DA 6C9 ����B>CDEGDENA�IG>:I=DMNH>A6C:
��)-�,� =6K: JH:9� ;DAADL:9 7N <AJI6G6A9:=N9: IG:6IB:CI 6C9 6CI>7D9�
>:H >BBD7>A>O6I>DC � JC96 :I 6A	� 
���� %:: :I 6A	� 
����	 �GDB
I=:H: ILD BDA:8JA:H� �)-�, =6H H=DLC EGDB>H>C< "��/% 8JGK: H=>;IH
L=>A: 9:I:8I>C< 768I:G>6 6H 8DBE6G:9 ID I=: 9>�I=>DA �,JEEA:B:CI6GN
�><	 ��	 "I >H >CI:G:HI>C< ID H:: I=6I 6;I:G I=: ;JC8I>DC6A>O6I>DC D; I=:
�)-�,
<AJI6G6A9:=N9: A>C@:GH DC I=: HJG;68: D; I=: !;(
� I=:G: >H 6
HB6AA H=>;I D; I=: "��/% 8JGK: 6H >AAJHIG6I:9 �,JEEA:B:CI6GN �><	
��	 -=: DK:G6AA EGD8:HH UDL D; I=: A>C@:GH 7>C9>C<� 6CI>7D9>:H >B�
BD7>A>O6I>DC DC HJHE:C9:9 &D,
 ��- I=GDJ<= B68GD HIDG6<: UJ>9>8
8=6CC:A ID 9:I:8I E. coli 6H H=DLC >C I=: H8=:B6I>8 D; �><	 � �6�
� JC96 :I 6A	� 
���� 0J :I 6A	� 
����	 -=: "��/% IG6CH;:G
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Fig. 3. E! 9:I:8I>DC D; HJHE:C9:9 &D,2 FET� �6� ,8=:B6I>8 D; EGDIDC6I>DC 6C9 9:EGDIDC6I>DC DC !;(
 HJ7HIG6I:	 �7� "��/% 8JGK: D; 9>;;:G:CI E! 8DC8:CIG6I>DC DC I=: HJHE:C9:9 &D,

�HJ7H:I� %>C:6G <G6E= D; "��/% �	 �8� ,:CH>I>K>IN D; E! >C HJ7I=G:H=DA9� H6IJG6I>DC� 6C9 A>C:6G G:<>DCH ;GDB E! � ID E! �	 �9� :ME:G>B:CI6A I=G:H=DA9 KDAI6<: D; HJHE:C9:9 &D,
 ��- ;GDB
E! � ID E! � �%:;I�6M>H�� :ME:G>B:CI6A 8JGG:CI 8DGG:HEDC9H ID I=G:H=DA9 KDAI6<: �+><=I�6M>H�	

8JGK: D; I=: A>C@:GH� 6CI>7D9>:H� )�, 7JV:G HDAJI>DC� 6C9 I=: ��� ��.

B% D; E. coli 768I:G>6 L6H E:G;DGB:9� 6H 9:BDCHIG6I:9 >C �><	 � �7�	 "I
>H :HH:CI>6A ID >CIGD9J8: 6 7JV:G HDAJI>DC 6<6>C 6;I:G 6CI>7D9>:H >BBD�
7>A>O6I>DC ID 8DCTGB I=:G: >H CD 8=6C<: D; 8DC9J8I6C8: ��N6C 8JGK: >C
�><	 � �7��	 � H=>;I ;DJC9 >C I=: "��/% 8JGK: DC I=: A:;I H>9: 6;I:G >C8J�
76I>DC D; ��� ��.
B% D; E. coli �&6<:CI6 8JGK: >C �><	 � �7��	-=>H >AAJH�
IG6I:9 I=6I I=: 8JGG:CI >C I=: &D,
 8=6CC:A 9:I:G>DG6I:9 9J: ID I=: >C8G:�
B:CI D; =DA: 8DC8:CIG6I>DC >C9J8:9 DC I=: 9>:A:8IG>8 HJG;68: 7N =><=AN
C:<6I>K: 8=6G<:9 768I:G>6 L6AA �!J6C< :I 6A	� 
����	

�;I:G 68=>:K>C< 8DCH>9:G67A: E:G;DGB6C8: ;GDB I=: HJHE:C9:9 &D,

��- 9:K>8:� 9>;;:G:CI E. coli 8DC8:CIG6I>DCH G6C<>C< ;GDB � ID ��� ��.

B% L:G: EG:E6G:9 6C9 JH:9 ;DG 9:I:8I>DC	 -=: >C8G:6H: >C I=: 8DC8:C�
IG6I>DC D; I=: 768I:G>6 A:69H ID I=: 9:8G:B:CI D; I=: &D,
 8=6CC:A 8DC�
9J8I6C8:	 �DG 7JV:G HDAJI>DC� "� 6I �/% � �/� >H >AAJHIG6I:9 �	� μ��
L=:G:6H �� ��.
B% H=DLH I=: 8JGG:CI G:HEDCH: �	
�� μ�� I=: 8=6C<:
>C I=: 8DC9J8I6C8: D; ;G::HI6C9>C< &D,
 L6H ;DJC9 ID 7: P�� L>I=
6 ADL 8DC8:CIG6I>DC D; I=: 768I:G>6	 -=: 8=6C<: >C 8DC9J8I6C8: ;DG
��� ��.
B% 6C9 ��� ��.
B% L>I= 7JV:G HDAJI>DC >AAJHIG6I:9 ��� 6C9

��� G:HE:8I>K:AN� 6H H=DLC >C �><	 � �8�	 �CDI=:G :HH:CI>6A ;68IDG >C
I=: 7>DH:CHDG 9DB6>C >H H:A:8I>K>IN� L=>8= 6IIG>7JI:H I=6I DI=:G 768I:�
G>6A HIG6>C H=DJA9 CDI 7: 6II68=:9 L>I= E. coli 6CI>7D9>:H ID 68=>:K:
;6AH: H><C6AH	 -=:G:;DG:� Pseudomonas aeruginosa �P. aeruginosa� 768I:G>6
���� ��.
B%� L:G: 8DCH>9:G:9 ID B:6HJG: I=: "��/% H><C6A 7N @::E�
>C< /�,� ��� B/	 P. aeruginosa 768I:G>6 9>9 CDI H=DL 6CN 8=6C<: >C
8DC9J8I6C8: 6H 8DBE6G:9 ID I=: E. coli ���� ��.
B%�� 6H H=DLC >C �><	
��9�	 �><	 � �:� >AAJHIG6I:H I=: H:CH>I>K>IN D; I=: 7>DH:CHDG� L=>8= >H 9:�
TC:9 6H H=DLC >C :FJ �
��

�
�

L=:G: ,C���.
B%� H:CH>I>K>IN� �JV:G >H 6 7JV:G HDAJI>DC 8JGG:CI� "C���.

B%� >H 8JGG:CI 6;I:G 768I:G>6 7>C9 ID I=: ��- 7>DH:CHDG	 "I L6H ;DJC9 I=6I
I=: H=>;I >C "��/% >H BDG: >C I=: HJ7I=G:H=DA9 G:<>DC 6H 8DBE6G:9 ID
H6IJG6I>DC 6C9 A>C:6G G:<>DCH	 -=: H:CH>I>K>IN D; I=: H:CHDG >C I=: HJ7�
I=G:H=DA9 G:<>DC 68=>:K:9 ��	� ;DG ��� ��.
B% D; 768I:G>6 6I −�	�� /	
�;I:G D7I6>C>C< =><=:G H:CH>I>K>IN� I=: DI=:G BDHI 8GJ8>6A ;68IDG >C I=: 
�
��- 7>DH:CHDG >H I=: G:A>67>A>IN >C :K:GN ;67G>86I:9 H:CHDG� L=>8= 86C 7:
:6H>AN 6;;:8I:9 7N :MI:GC6A H86II:G>C< ;GDB HJEEDGI>C< HJ7HIG6I: DG I=:
8DCI68I G:H>HI6C8: ;GDB B:I6A	 "C DJG 86H:� L: =6K: B6>CI6>C:9 I=: 8DC�
HI6CI LDG@ ;JC8I>DC 7:IL::C I=: :A:8IGD9: 6C9 I=: &D,
 >C :K:GN H>C<A:
9:K>8: 6H L:AA 6H :A>B>C6I: I=: HJEEDGI>C< HJ7HIG6I: >CI:G68I>DC� L=>8=
6IIG>7JI:H ID I=: 8DCHI6CI H:CH>I>K>IN >C I=G:: HJHE:C9:9 &D,
 ��- 6I I=:
HJ7I=G:H=DA9 G:<>DC ���� ��.
B% 6C9 −�	�� /� 6H 9:BDCHIG6I:9 >C �><	
� �;�	

-=: H:CH>I>K>IN EG:H:CI:9 >C I=>H G:EDGI >H ;DJC9 ID 7: >BEG:HH>K:
6H 8DBE6G: ID I=: EG:K>DJH G:EDGIH D; 7>DBDA:8JA: 9:I:8I>DC K>6 
�
��- 76H:9 I:8=CDAD<N	  G6E=:C:�76H:9 ��- 7>DH:CHDG =6H H=DLC I=:
8DC9J8I6C8: 8=6C<: D; �	
�� 6I �� ��.
B% D; E. coli� L=>8= >H 6A�
BDHI I=G:: I>B:H HB6AA:G I=6C I=: EG:H:CI:9 K6AJ: ��� 6I �� ��.

B%� ��=6C< :I 6A	� 
���� !J6C< :I 6A	� 
����	 -=: 9:I:8I>DC A>B�
>IH D; I=: <G6E=:C: 6G: 9J: ID I=: O:GD 76C9 <6E >C C6IJG:� L=>8=
A:69H ID 6C >C8G:6H: >C I=: DV�HI6I: A:6@6<: 8JGG:CI 6C9 I=: ,, K6AJ:
�,, >H >CK:GH:AN EGDEDGI>DC6A ID I=: H:CH>I>K>IN� �,8=L>:GO 
����	 (C
I=: DI=:G =6C9� ��- 76H:9 &D,
 7>DH:CHDG =6H H=DLC EGDB>H>C< H:C�
H>I>K>IN >C 7>DBDA:8JA: 9:I:8I>DC 9J: ID P�	� :/ 76C9<6E	 !DL:K:G�
I=: JC:K:C BDGE=DAD<N ;GDB I=: HJEEDGI>C< HJ7HIG6I: A:69H ID 6C JC�
G:A>67A: DJIEJI ;GDB :K:GN H>C<A: 9:K>8: 9J: ID 9>;;:G:CI >CI:G;68: G:�
H>HI6C8:H 86JH:9 B6?DGAN 7N IG6EE:9 8=6G<:H� 8=:B>86A 69HDG76I:H�
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Fig. 4. E. coli 768I:G>6 9:I:8I>DC DC HJHE:C9:9 &D,2 FET� �6� ,8=:B6I>8 9>6<G6B D; H:A;�6HH:B7AN EGD8:HH ;DG >BBD7>A>O6I>DC D; E. coli 768I:G>6 DC !;(
 HJG;68:	 �7� "��/% 8JGK: D; ,�&
EGD8:HH 6I ��� B/ 7>6H� �JC8I>DC6A>O6I>DC D; �)-�, �+:9�� >BBD7>A>O6I>DC D; E. coli 6CI>7D9>:H ��AJ:�� 7JV:G HDAJI>DC �	�� & )�, HDAJI>DC D; E! � ��N6C�� 6C9 9:I:8I>DC D; E. coli 768I:G>6
D; ��� ��.
B% �&6<:CI6�	 �8� "��/% 8=6G68I:G>O6I>DC D; E. coli 768I:G>6 ;GDB � ��.
B% ID ��� ��.
B%	 �9� �DBE6G>HDC D; "��/% 8=6G68I:G>O6I>DC D; E. coli 6C9 )	 6:GJ<>CDH6 768I:G>6
���� ��.
B%� L>I= )�, 7JV:G HDAJI>DC	 �:� ,:CH>I>K>IN B:6HJG:B:CI D; E. coli 768I:G>6 6I HJ7I=G:H=DA9� A>C:6G� 6C9 H6IJG6I:9 G:<>DCH	 �;� ,:CH>I>K>IN 8DBE6G>HDC D; I=G:: HJHE:C9:9 &D,

��- 9:K>8:H 7N >BBD7>A>O>C< I=: ��� ��.
B% �. scoli 768I:G>6	 ��DG >CI:GEG:I6I>DC D; I=: G:;:G:C8:H ID 8DADJG >C I=>H T<JG: A:<:C9� I=: G:69:G >H G:;:GG:9 ID I=: 0:7 K:GH>DC D; I=>H 6GI>8A:	�

6C9 JC@CDLC ;JC8I>DC6A <GDJEH �#>C :I 6A	� 
���� $6JH=>@ :I 6A	�

����	 -=>H >H 6 H><C>;>86CI 76GG>:G >C EGDA>;:G6I>C< I=>H I:8=CDAD<N >C
7>DH:CHDG >C9JHIG>:H	 -=:G:;DG:� :A>B>C6I>DC D; I=: H86II:G>C< :;;:8I >C
I=: EGDEDH:9 7>DH:CHDG H=DLH I=6I I=: DK:G6AA 8=6C<: D; 8DC9J8I6C8: >C
I=: 
� TAB >H :CI>G:AN 9J: ID I=: 8=6C<: >C 8DC8:CIG6I>DC D; I=: 7>D�
BDA:8JA:	 -67A: ,
 >C ,JEEDGI>C< "C;DGB6I>DC G:EG:H:CIH 6 8DBE6G>HDC
D; 9>;;:G:CI 
� B6I:G>6A 76H:9 ��- 7>DH:CHDG >C I:GBH D; 8=6CC:A B6I:�
G>6AH� 9:I:8I>DC A>B>IH� 7>DBDA:8JA:H� 6C9 H:CH>I>K>IN� L=:G:6H -67A: ,�
>C ,JEEDGI>C< "C;DGB6I>DC >AAJHIG6I:H I=: 8DBE6G>HDC 7:IL::C 9>;;:G:CI
9>B:CH>DC 6C9 B6I:G>6AH L>I= G:HE:8I>K: I=:>G H:CH>I>K>IN� ;:6H>7>A>IN >C
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