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1. Bevezetés

Egy adszorbens feliiletén megk6t6do molekula az adszorbens
fizikai-kémiai tulajdonsagait gyokeresen megvaltoztathatja.
Ez kiilondsen igaz az adott anyag dielektromos sajatsagaira,
amelyek a toltésatviteli és relaxacids folyamatok feliileti
jellegénél fogva igen érzékenyen reagalnak az egyes
adszorbatumok jelenlétére. Leggyakrabban a vizadszorpcid
hidrofil adszorbensekre gyakorolt hatasarol beszélhetiink,
amelynek egyes tudomanyos mérések ¢és technikai
megoldasok esetén dontd jelentésége lehet. Elég csak a
szenzorokra, egyes heterogén katalitikus folyamatokra, a
papiralapt elektronikai eszkdzdkre, a hidrofil élelmiszer- és
gyogyszeripari alapanyagokra vagy éppen a biomolekulakra
(szénhidratok, fehérjék, nukleinsavak, stb.) gondolnunk. Azt
varnank, hogy egy kdzel masfél évszazada ismert, kiemelkedd
tudomanyos és technikai jelentdséggel bird jelenség részletes
leirasa tankdnyvi anyagnak szamit. Am ez tavolrdl sincs
igy! Az adszorbenseken lejatsz6dé dielektromos folyamatok
ellentmondésmentes, mikroszkopikus mechanizmusat a mai
napig sem sikeriilt feltarni.

A dielektromos relaxacios spektroszkopia (Dielectric
Relaxation Spectroscopy, DRS) egy olyan, méltatlanul
kevéssé ismert spektroszkopiai modszer, amely az
anyagokban lejatsz6dd polarizacios ¢és  toltésatviteli
folyamatokrol szolgaltat informaciot. Az elektromagneses
spektrum 1 pHz és 1 THz kozotti tartomanyanak vizsgalataval
az elektromos dipoélusok és mobilis tdltéshordozok nem-
kvantalt atmeneteibe nyerhetiink bepillantast.'> Az altalunk
is vizsgalt szélessavu frekvenciatartomanyban (1 mHz-1
MHz) a mintat egy kondenzator dielektrikumaként mérjik: A
mintaraadott frekvenciaja harmonikus gerjesztofesziiltséggel
hatunk és az atfolyd arambol az Ohm-tdrvény segitségével
szamitjuk a rendszer komplex impedanciajat. Ebbdl
a minta geometridjanak ismeretében szamithatdo a
dielektromos  tulajdonsagok leirasara leggyakrabban
hasznalt, frekvenciatol, hdémérséklettdl, nyomastol és anyagi
mindségtdl fliggd komplex permittivitas:?

e*(w) =e(v)-ie" (o), )

ahol e’(w) és e"(w) a permittivitas valds és képzetes része,
o a mérési korfrekvencia. A valds vagy a képzetes rész,
illetve maga a komplex fiiggvény ugyanazt az informaciot
hordozza, igy elég csak az egyik abrazolasban vett adatsort
kiértékelni. A gyakorlatban ez legtobbszor a képzetes, Gn.
veszteségi spektrumot jelenti.? A fiiggvény alakja a fellépd
dielektromos folyamatok tipusatél fiigg. A nem nulla
elektromos dipélmomentummal rendelkezé molekulak/
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molekularészletek orientacids polarizacioja, illetve a mobilis
toltéshordozok felhalmozodasa a minta hatarfeliiletein
veszteségi csucsot hoz Iétre, amelynek maximuma
szimmetrikus fiiggvényalak esetén a relaxacids idének
megfeleld karakterisztikus frekvencianal (w = 1/7) talalhato.
Az elektromos vezetés a csokkend frekvencidval monoton
emelkedd fiiggvényértéket ad, igy hatdsa az alacsony
frekvenciak tartomanyaban jelent6s. A széles relativ
paratartalom- (RH), és homérséklet-tartomanyon rogzitett
spektrumok vizsgalataval a hidrofil adszorbensekben
vizadszorpcio soran lejatszodo dielektromos folyamatok
részleteit tarhatjuk fel.

Munkank célja a hidrofil adszorbensek dielektromos
tulajdonsdgaiban  vizadszorpcid6  soran  bekovetkezd
valtozasok vizsgalata volt. Ehhez egy egyéb tulajdonsagait
tekintve igen jol ismert modellrendszert valasztottunk.
Az elmult bo egy évtizedben az SZTE Alkalmazott és
Koérnyezeti Kémiai Tanszékén kiterjedt kutatasok folynak
egydimenzidés titandt nanoszerkezetek  eldallitasara,
jellemzésére, ¢és tulajdonsdgainak modositasara.>* A
hidrotermalisan el6allitott, trititanat szerkezeti, hidrofil,
ionos oxid nanoszéalak ((Na,H)Ti,O,) kivalo rendszernek
bizonyultak a fenti kérdéskor részletes vizsgalatara.

2. Eredmények és értékelésiik

A kereskedelmi forgalomban kaphaté paratartalom
szenzorok egyes tipusaiban az elektromos tulajdonsagok
(vezetOképesség, kapacitas) valtozdsat mérik a relativ
paratartalommegvaltozasa—gyakorlatilag,avizadszorpcidja-
deszorpcidja — soran. A szenzoros szakirodalomban
elterjedt modszer a minta vezet6képességét jellemzd
valamely fizikai mennyiség értékének néhany kivalasztott
mérési frekvencian valé meghatarozasa a paratartalom
figgvényében. Az 1. abrén a titanat nanoszalakat tartalmazé
mintatartd szobahémérsékletii fajlagos vezetoképességének
paratartalom-fliggése lathat6 logaritmikus abrazolasban, hat
kiilonbozo frekvencian mérve.

Az eredmények nagyban hasonlitanak egy sor hidrofil
adszorbens (pl., BaTiO,,’ Li-dotalt SBA-16°) esetén kordbban
publikalt karakterisztikakhoz. Fontos hangstlyozni, hogy
az abrazolt vezetdképesség nem pusztan a nanoszalakat
jellemzi. Egy porminta az adszorbensbdl, az annak feliiletén
megkotott és 1étrejott spécieszekbdl, valamint a porusokban
talalhato levegdbol all.”
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log, ,(c" [S/cm])

Relativ paratartalom [%]

1. Abra. A titanat nanoszalak vezetéképességének valtozasa a relativ
paratartalommal. 10 mHz mérési frekvencian exponencialis fliggést
kapunk.

Lathatd, hogy a vezetéképesség paratartalom-fiiggése
a kilonbozé mérési frekvencidkon egészen eltérd.
A legalacsonyabb mérési frekvencian a vezetés ~4
nagysagrenden keresztiil exponencidlisan ndé a teljes
paratartalom-tartomanyban. A vezetés nagy paratartalom-,
és frekvenciafiiggése a kiillonbozo idéallandoju, azaz
a kiilonbozé  frekvenciatartomanyokhoz  hozzéjarulo,
dielektromos folyamatoknak koszonhetd. A kisfrekvencias
tartomanyban  toltésatviteli és  felhalmozodasi, mig
magasabb frekvencidkon (szobahdmérsékleten jellemzden a
mikrohullamu tartomanyban) a dip6lusmolekulak orientacios
varhatjuk, hogy nagymértékli vezetésvaltozashoz tartozo
toltéstranszportot, illetve a minta heterogén szerkezetébdl
adodo  toltésakkumulaciohoz kapcsolddd folyamatokat
talalunk az altalunk vizsgalt < 1 MHz tartomanyon.

A kérdés tisztazasahoz szélessava (1 mHz-10 MHz)
dielektromos spektroszkopids méréseket végeztiink a -100°C
— +80°C hémérséklet-, és 0 — 100% RH-tartomanyon.®’
A joval a tombi viz fagyaspontja alatt (< ~ -20°C) torténd
mérések eredményére mint alacsony, mig a 0°C feletti
spektrumokra mint magas hémérsékleti mérésekre
hivatkozunk a szovegben. A tapasztalat szerint a kémiailag
kiilonboz6, hidratalt, hidrofil adszorbensek hasonld
dielektromos spektrumot szolgaltatnak. A szakirodalomban
az 1950-es évekt6l talalhatunk erre vonatkozd méréseket,
és az elmult b6 60 évben egy sor oxid-hidroxid'® (féként
szilika'' és alumina'?), agyagasvany,'*'* zeolit," homok,'
és biopolimer'” esetén valt nyilvanvalova a hasonlosag. A 2.
abran a titanat nanoszalak dielektromos spektruma lathato.

Aképzetes spektrumokban magas hdmérsékleteken (T>0°C)
legalabb két veszteségi cstcs lathatd a kozepes-magas
frekvenciakon (I., II.), mig az alacsony hémérsékleteken
meért spektrumokban egy tovabbi nagyfrekvencias relaxacios
csucsot (III.) taldlunk (a). A magasabb hémérsékleteken
csokkend frekvenciaval erésen ndvekvd dielektromos
veszteséget tapasztalunk (b)-(c). Ez a kisfrekvencias
diszperzido (Low-frequency dispersion, LFD) jelensége.
Felbukkandsa az alacsony mobilitast t6ltéshordozokat
nagy koncentracioban tartalmazd rendszerek esetén
varhatd, példaul kiillonb6zo hidratalt hidrofil anyagok
(zeolit,”> homok,!® agyagasvanyok,'® stb.) esetében. Mivel

szigoruan véve nem egyezik meg az idedlis egyenaramu
(dc) vezetéssel, ezért kvazi-dc vezetésnek (quasi-dc
conductivity) is nevezik.'"” A paratartalom emelésével, azaz a
vizadszorpcio elérehaladtaval a folyamatok relaxacios ideje
csokken, a vezetés pedig nd: a veszteségi cstiicsok a nagyobb
frekvencidk felé tolédnak el, mig a kisfrekvencids diszperzid
értéke meredeken nd. A valtozd viztartalomnak tehat a
hémérséklethez hasonld hatasa van. Ez az Ugynevezett
Time-Humidity Superposition Principle (THSP), amit az
1980-as évek kozepe utan eldszor,?’ nemrégiben pedig “Gjra
felfedeztek’.”!

g 11 RH%

log, ,(Frekvencia [Hz])

2. Abra. A titanat nanoszalak dielektromos veszteségi spektruma az egyes
folyamatok (L., II., II., LFD) jel6lésével -80°C (a), 25°C (b), és 80°C-on
(c) 11% relativ paratartalom mellett mérve. A paratartalom spektrumra
gyakorolt hatasa is 1athatd izotermalis (25°C) koriilmények kozott (c).

Mivel a dielektromos spektroszkopia nem abszolut
mérési modszer, pusztan a spektrumok vizsgalatabol nem
hatarozhaté meg az egyes veszteségi folyamatok eredete.
Minden esetben kiegészitd mérések sziikségesek (pl. NMR,
neutronszorasos technikak, stb.), és az egyes relaxacios és
vezetési folyamatok azonositasa csak a vizsgalt anyag alapos
ismerete mellett végezhetd el. A vizadszorpcid soran mérhetd
spektrumok kialakitasaban szerepet jatszé folyamatok sem
ismertek pontosan, a szakirodalomban tobb kiillonbozo,
egymasnak ellentmondo elmélettel talalkozhatunk. Akdzepes
frekvencidkon megjelend veszteségi csucsok okaként
leggyakrabban a feliilet hatasara lelassult vizmolekulak
felhalmozdddé mobilis tdltéshordozokat (Maxwell-Wagner-
Sillars  process, MWS)*2  azonositjak. Zeolitokban,
a tipikusan 1 Hz - 1 MHz frekvenciatartomanyban
megjelend csucsokat az tiregekben talalhatd ionok diffuzios
realaxacidjaval magyarazzak.”” Tovabba, a fentiekhez
hasonlo spektrumokat mértek alkaliféldfémmel szennyezett
alkalifém-halid mintakban is,?? melyeket az eltér6 vegyértékl
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szennyezdatomok beépiilése soran kialakuld hibahelyekhez
kapcsolddo relaxacios folyamatok hoztak létre. Ionos
adszorbensek esetén tehat mindig meg kell fontolni a
hibahelyek altal létrehozott veszteségi folyamatokat is.

A kvantitativ targyalashoz a spektrumokat megfeleléen
felépitett relaxacios fliggvénnyel kell megillesztetni. A 2.
abra alapjan harom Havriliak-Negami (HN) tagot (I.-IIL.),
valamint egy, a kisfrekvencids diszperziot leird vezetési
tagot vettiink figyelembe:?

& (0)=¢, +ZS: = 5 —ia{ T ] )

i=l (1 + (ia)rl. )" \) SOQ)S

ahol 4 = & _— & arelaxacid intenzitasa (dielectric strength),
7 a karakterisztikus id0, & €és ¢, a minta valos permittivitisa
kis-, és nagyfrekvencids hataresetben, i az imaginarius
egység, 0 < a < 1 a szimmetrikus, mig 0 < f < 1 az
aszimmetrikus csucskiszélesedést jellemzd paraméter, S az
LFD meredeksége kettds logaritmikus abrazolasban, az a
faktor dimenzidja pedig (rad Hz)S/(Hz). A Havriliak-Negami
figgvény a dielektromos spektroszkopia legelterjedtebben
hasznalt empirikus relaxacios fliggvénye, segitségével az
anyagok széles korének dielektromos valasza leirhato. A (2)
modellfiiggvény a titanat spektrumanak kielégitd leirasat
adta minden paratartalom, és az dsszes vizsgalt hdmérséklet
esetén.
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3. Abra. A titanat nanoszélak dielektromos spektruma szaraz
atmoszféraban 24 6ra deszorpcios id6 utan (a). A beszurt abra az 1. és
II. folyamatok relaxacios ideje logaritmusanak valtozasat szemlélteti a
deszorpci6 eldérehaladtaval.

A 100 Hz kornyékén felting, tehat a magas homérséklet
ellenére (25°C) 1is lasst, nagyintenzitasu 1. folyamat
egy heterogén mintdban (TiIONW/TiONW, TiONW/
viz, TiONW/levegd, viz/levegd hatarfeliiletek) minden
bizonnyal hatarfeliileti  polarizaci6  eredménye. A
nagyobb frekvencidkndl talalhatd II. veszteségi folyamat
ugyanakkor eredhet az adszorbens feliiletének eréterében
lelassult dinamikaju adszorbealt vizmolekulak orientacios
relaxacidjatél, a minta hatarfeliiletein felhalmozodott

e

A dipolaris eredet bizonyitékaként Y,0,,” Cr0,*
¢s Nd,0,.” adszorbenseken a veszteségi csucs teljes
deszorpcid esetén valo eltlinését tekintették. A titanat
nanoszalakkal ugyanakkor kisérletileg nehéz reprodukalni

a 0 relativ boritottsag allapotat: intenziv szaritas soran a

nanoszal szerkezeti vizet veszit, szerkezete zsugorodik,
majd Osszeesik.” Alacsony hémérsékletii vakuumkezelés
ugyanakkor a kemiszorbealt és szerkezeti vizet nem tavolitja
el. Ezért a titanat nanoszalakat aktivalt zeolittal szaritottuk,
¢s a fiziszorbealt vizrétegek deszorpcidja soran rogzitettiik a
minta dielektromos spektrumat. A 3. abra a 24 6ra elteltével
mért dielektromos spektrumot mutatja.
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4. Abra. A titanat nanoszélak veszteségi folyamatainak kapcsolata (IL., 111
— 1) kiilonb6z6 paratartalmakon 25°C-on (a), illetve széles hdmérséklet-
tartomanyon mérve (b).

A 1II. folyamat nyillal jeldl veszteségi cstcsa egyértelmiien
kivehetd, tehat a relaxacid — ellentétben a korabban
publikalt eredményekkel — nem tinik el a legalacsonyabb
viztartalmak esetén sem. A beszurt abran az 1. és II. folyamat
relaxacids idejének valtozasa lathatdé a deszorpcios 1d6
elérehaladtaval, logaritmikus abrazolasban. A relaxaciok
egyértelmiien fiiggenek a titanaton fiziszorbealddott viztol,
¢és a deszorpcié egész idotartama alatt monoton lassulnak.
A két folyamat relaxdcios ideje parhuzamosan valtozik,
ami a két relaxacid kapcsolatara utal. Az 1. folyamat
hatarfeliileti jellege és a két folyamat hasonlo viselkedése
kovetkeztében a I1. folyamat dipolaris eredetét ki lehet zarni.
Ugy gondoljuk, utobbi megjelenése hatarfeliileti relaxacios
folyamatokkal magyarazhatd. A III. veszteségi folyamat
intenzitasa tobb mint egy nagysagrenddel kisebb az I. és
II. intenzitasanal és szobahOmérséklet kornyezetében a
mikrohullamu tartomanyban mérhetd. Hasonlo relaxaciot
adszorbensek széles korében (pl. Nd,0,”) talaltak az 1 MHz
feletti frekvenciatartomanyban, melyet a feliileten kotott
vizmolekuldk orientacios polarizacidja hozott 1étre. Ezért a
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titanat mintak I1I. folyamata valdsziniileg valamilyen polaris

Sy

eredménye.

Az I. és IlI. folyamat, valamint a vezetés kozott korabban
egyértelmii  kapcsolatot  talaltunk,® egymashoz valo
viszonyukat azonban nem targyaltuk. A 4. &bran a
kiilonbdzé pératartalmakon, 25°C-on mért II. folyamat
relaxacids idejének valtozasat szemlélteti az 1. folyamat
relaxacids idejének (a) fliggvényében, illetve a kiillonbozo
paratartalmakon széles homérséklet-tartomanyban mért
II. és III. folyamat relaxacios idejének valtozasa lathato
az I. folyamat relaxacios idejével (b), kettds logaritmikus
abrazolasban. A II. veszteségi folyamat az I.-vel
parhuzamosan valtozik, az m ~1 meredekség pedig azonos
eredetet is sejtet. A III. folyamat jol kivehet6en kiilonbozik
az el6z0 kett6tdl, ami megerdsiti a spektrumok targyalasakor
mar feltételezett eltéré — valdsziniileg — dipolaris eredetet.
A 1II. ¢és L. folyamat kozotti erds korrelacid, tovabba,
mind a paratartalom, mind a homérséklet teljes vizsgalt
tartomanyaban fenn all. Ez a kordbban emlitett THSP ujabb
bizonyitéka.

A szakirodalomban sajnos nem mindig kerill sor a
spektrumokban fellelheté egyes dielektromos folyamatok
azonban jol mutatja, hogy az egyes veszteségi folyamatok
targyaldsakor kiilonos 6vatossaggal kell eljarnunk. Kénnyen
el6fordulhat ugyanis, hogy ugyanazt a jelenséget szemléljiik,
csak mas-mas nézépontbal.

3. Osszefoglalas

A szilardtestek dielektromos tulajdonsagai nagymeértékben
fiiggenek a feliiletikon megkotodott, illetve kialakult
kémiai spécieszektol. Bar a jelenség régdta ismert és nagy
tudomanyos-technologiai jelentéséggel bir, a vezetési és
relaxacios folyamatok mikroszkopikus mechanizmusa
a mai napig nem all rendelkezésiinkre. A dielektromos
spektroszkopia ezen folyamatok vizsgalatanak egyik
legfontosabb eszkdze, azonban a spektrumok értelmezése
sokszor nagy nehézségekbe iitkozik. Munkénk sordn a
titanat nanoszalakon vizadszorpcid soran bekovetkezd
dielektromos valtozasokat kovettiik. Széles paratartalom-,
és homérséklet-tartomanyon rogzitettiik a modellrendszer
szélessavu dielektromos spektrumait, majd az irodalmi
eredmények kritikus értelmezésével azonositottuk a
fellépd veszteségi folyamatokat. Egy wUjonnan bevezetett
abrazolasmoddal az azonositas soran elkovethetd tovabbi
hibara iranyitottuk ra a figyelmet.

4. Kisérleti rész

A méréseket egy Novocontrol Alpha-A FRA-rendszerrel
végeztik a 103-10° Hz frekvenciatartomanyban 50 mV
(RMS) gerjesztd fesziiltség hasznalataval. Ananoszalakategy
koaxialis hengerkondenzatorban mértiik, ezzel keriilve el a
pasztillak nyomasakor fellépd vezetésvaltozast. Az alacsony
homérsékletii méréseket egy cseppfolyds nitrogénnel hiitott
rendszerben végeztiik, mig a T > 0°C spektrumokat egy
Julabo F12 termosztat segitségével rogzitettiik.
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Identification of dielectric processes in titanate nanowires

The dielectric properties of a material depend strongly on the
chemical species adsorbed or generated on its surface. Although
various possible mechanisms have already been suggested in the
past decades, many aspects of moisture-induced dielectric processes
in hygroscopic solids are still unknown. Dielectric relaxation
spectroscopy (DRS) is a powerful technique to characterize the
variation of the dielectric properties of the material as a function of
adsorbate content in both the frequency and temperature domains.
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During measurements the complex dielectric constant of the
system is recorded. Analysis of the real (storage spectrum) and/
or the imaginary (loss spectrum) parts of these spectra, combined
with detailed knowledge on the structure of the investigated sample
helps in gaining deeper insight into the underlying mechanism.

Here we report our results on the water-induced dielectric
phenomena in a nanostructured hydrophilic ionic oxide model
system (titanate nanowires, TIONW) investigated via broadband
dielectric spectroscopy in the -100°C — 80°C temperature and 0
100% relative humidity range. The samples were inserted into a
concentric cylindrical capacitor and the complex impedance of the
cell was recorded using a Novocontrol Alpha-A frequency response
analyzer (FRA). In order to avoid density dependent conductivity
variation, the sample was measured in powder form without
pressing it into a pellet. The response analyzer applies a sinusoidal
50 mV(RMS) voltage with a frequency between 1 mHz and 1 MHz
to the sample cell electrodes. The complex permittivity are then
calculated from the raw impedance data. The relative humidity (RH)
dependence of the dielectric properties was measured in a closed,
grounded metal vessel containing saturated salt solutions, which
maintained the desired RH levels between 6 and 100 RH%. The
samples were allowed to equilibrate to constant electrical response.
Low temperature measurements were carried out in a home-built
liquid nitrogen cryostat setup during heating from -100°C to 25°C
with an estimated error of £0.5°C. The high temperature (T > 0°C)
spectra were recorded in a Julabo F12 thermostat with an error of
+0.1°C. TiONW served as a perfect model system to study. High
level of understanding has already been obtained on the surface
chemistry of such 1D titanate nanosystems, and the nanotubular
or wire-like morphologies provide high specific surface area for
adsorption and the related dielectric phenomena, i.e., charge
carrier generation, ion migration and dielectric relaxation. The
interpretation of dielectric spectra of the wet samples and the critical
discussion of the origin of their constituent dielectric processes are
presented in the light of a review of the available literature.

It was shown that variation of the logarithm of conductivity
of the whole sample cell as a function of RH depends on the
measuring frequency. Although it is a well-known phenomenon
in sensor research, its origin is often misinterpreted. The strong
frequency dependence is caused by different types of dielectric
loss processes having different characteristic times (showing up
in distinct frequency ranges). A straightforward next step is then
the thorough analysis of the dielectric spectra. However, one
should bear in mind during the identification of the processes, that
the investigated samples consisted of nanowires, structural and
adsorbed (physisorbed, chemisorbed, and/or dissociated moisture)
water and air. It was, therefore, premised that interfaces have a
great effect on the dielectric behavior of the material.

The dielectric spectra of wet titanate nanowires bear a great
resemblance to the spectra published in the last 60 years for a wide
range of adsorbent-adsorbate systems, e.g. various solid oxides-
hydroxides (mainly silicaand alumina), zeolites, clay minerals,
sand/soil, glasses, and biopolymers. At near ambient conditions
these spectra contain at least one dielectric loss in the middle
frequency range with a sharp rise at low frequencies in both the
storage and loss spectra.

Processes contributing to the damp TiIONW dielectric spectra were
identified and their origin was critically discussed. There are three
relaxations in the medium- and high-frequency regime (denoted
as [, II., and II1.) and a further dispersive feature (low-frequency
dispersion, LFD) towards low frequencies. Although the origin
of a relaxation cannot be assigned unambiguously in DRS, it can
be presumed from the dielectric strength, shape parameter and
typical relaxation time regime of the investigated process. Such
an assignment can only be validated by comparing it with results
of independent methods, e.g., NMR or neutron scattering. Various
and often contradictory assignments of the dielectric processes
corresponding to I.-II. can be found in the literature. The origin
of the loss peaks in the middle frequency range was suggested to
be the dipolar relaxation of water molecules slowed down through
interaction with the adsorbent surface, or by accumulation of
charges at the interfaces of the heterogeneous sample. The latter
is the so-called Maxwell-Wagner-Sillars (MWS) or interfacial
relaxation process observed in many heterogeneous systems of
very different nature. In the case of zeolites, the mid-frequency
processes are thought to be caused by the relaxation of loosened
ionic species.

We argue that the low-frequency feature (LFD) is caused by
imperfect charge transport in the sample, while the two loss
processes in the middle frequency range (1., II.) were suggested to
have an interfacial origin. The high frequency loss (II.), however,
has a dielectric strength of more than a magnitude lower than for
1. and II. Moreover, its relaxation time seems to be closer to that of
strongly bound water molecules showing up well above 1 MHz in
dielectric measurements undertaken at around room temperature in
Vycor glass, silica-alumina and montmorillonite gel suspensions,
timber, humid oxides, zeolites, molecular sieves, alumina and
silica particles. Therefore, it is concluded to originate from a real
orientational relaxation process of a polar moiety of the surface.

Furthermore, an obvious interrelation between the loss process
found in TIONW was proved on the basis of the strong correlation
between their relaxation times. We suggest that applying such an
analysis to the data already published in the literature could resolve
some contradictions among the mechanisms proposed by various
research groups.
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