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In summary, the narrowing of the broadband signal  in the 23Na solid state NMR spectra and the decrease of the corresponding T1 times 

with  temperature,  in  conjunction with  the  impedance measurements  and  other  characterisation methods  reported  in  the  literature, 

indicate  that  the  Na+  ions  in  the material with  nominal  composition  Sr0.6Na0.4SiO2.8  are mobile,  and  that  this mobility  is  a  thermally 

activated process. The consistency in the activation energy values found for the thermally activated process responsible for the averaging 

of the Na+  ion environments by solid state NMR and the conduction process probed by  impedance  is strong evidence that the dominant 

charge carriers in the nominally Na‐doped SrSiO3 materials are in fact sodium ions in an amorphous Na2Si2O5 phase. This conclusion is also 

consistent with previous findings based on high‐resolution powder neutron diffraction and tracer diffusion measurements4, 5, which show 

that  although  a  very  low  level  of  oxygen  vacancy  creation  in  SrSiO3  cannot  be  ruled  out,  the  oxide  ions  are  not  responsible  for  high 

conductivity measured in these samples. 

 

Note added during manuscript revision: While our communication was under review, we became aware of an ab‐initio molecular dynamics 

(AIMD)  simulation of  the  ionic mobility  in amorphous and crystalline Na2Si2O5.
22 This  simulation  suggests  that amorphous Na2Si2O5  is a 

good Na+  ion  conductor  and  gives  the  activation energy of 0.17 eV  at  lower  temperatures, which  is  in  very  good  agreement with  the 

activation energy of 0.24(3) eV we determined from our T1 measurements. The small discrepancy can be accounted for by a relatively low 

accuracy of the quantitative parameters obtained in this AIMD simulation due to a relatively short run time and size of the simulation box); 

the authors of the AIMD study specifically comment that this can  lead to an overestimate of the diffusion coefficients (and hence  lower 

Eact) in this temperature range. 
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