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Table S1: Comparison of basis set on the 298 K energetics (top relative enthalpies, bottom relative Gibbs 

energies) in kJ mol‐1 of some U5Ca2+ structures. 

Structure  B3LYPD3/6‐31+G(d,p)  B3LYPD3/6‐311+G(3df,3pd) 

C3T2a 
0.0 
0.0 

0.0 
0.0 

C3T2b 
‐0.5 
+0.6 

‐0.4 
+0.6 

C3T2d 
6.5 
7.8 

7.0 
8.3 

C3T2c 
6.6 
7.5 

7.1 
8.0 

C3T2f 
8.3 
8.9 

8.6 
9.3 

C3T2e 
8.9 
8.7 

8.8 
8.6 

 

Table S2: Comparison of basis set on the 298 K energetics (top relative enthalpies, bottom relative Gibbs 

energies) in kJ mol‐1 of some U6Ca2+ structures. 

Structure  B3LYPD3/6‐31+G(d,p)  B3LYPD3/6‐311+G(3df,3pd) 

T4C2a 
0.0 
0.0 

0.0 
0.0 

T4C2b 
11.6 
13.1 

12.2 
13.7 

T4C2c 
15.8 
16.1 

15.7 
16.1 

T4C2d 
34.0 
24.6 

32.7 
23.3 

T4C2e 
27.9 
29.9 

28.7 
30.8 

T4C2f 
34.7 
36.1 

31.9 
33.2 
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