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Abstract: In recent years, non-degradable petroleum-based polymer packaging has gen-

erated serious disposal, pollution, and ecological issues. The application of biodegradable 

food packaging for common purposes could overcome these problems. Bio-based hydro-

gel films are interesting materials as potential alternatives to non-biodegradable commer-

cial food packaging due to biodegradability, biocompatibility, ease of processability, low 

cost of production, and the absorption ability of food exudates. The rising need to provide 

additional  functionality  for  food packaging has  led scientists  to design approaches ex-

tending  the  shelf  life of  food products by  incorporating antimicrobial and antioxidant 

agents and sensing the accurate moment of food spoilage. In this review, we thoroughly 

discuss recent hydrogel-based film applications such as active, intelligent packaging, as 

well as a combination of these approaches. We highlight their potential as food packaging 

but also indicate the drawbacks, especially poor barrier and mechanical properties, that 

need to be improved in the future. We emphasize discussions on the mechanical proper-

ties of currently studied hydrogels and compare them with current commercial food pack-

aging. Finally, the future directions of these types of approaches are described. 

Keywords: hydrogels; bio-based polymers; active packaging; intelligent packaging; food 

packaging 

 

1. Introduction 

Nowadays, plastics derived from fossil fuels, mostly from crude oil, dominate the 

food packaging market and have been widely used worldwide for several decades [1]. 

This is due to their outstanding packaging attributes, such as high gas and water barriers, 

as well as favorable mechanical properties. Their other advantages are low costs and ease 

of production and processing, as well as fast-growing technological innovations in plas-

tics processing [2]. The polymers that are widely used in the food packaging industry are 

petroleum-based polymers, e.g., polyolefins (PO), polyethylene (PE), polypropylene (PP), 

polyethylene terephthalate (PET), polycarbonate (PC), polyethylene naphthalate (PEN), 

polystyrene (PS), polyvinyl chloride (PVC), ethylene vinyl alcohol (EVOH), and polyam-

ide (PA) [3]. In particular, PE, PP, and PET enjoy great interest in the food packaging in-

dustry due to possessing good humidity and chemical resistance, low gas permeability, 

low density, high stability, and desired tensile strength and flexibility. Thus, these mate-

rials are role models for obtaining modern packaging in the food industry [3,4]. 

However, they are non-biodegradable and, in most cases, unsuitable for recycling. In 

effect, the production and use of non-biodegradable petroleum-based polymers contrib-

ute to worldwide ecological problems and health risks. Recently, 58.8 million tons of plas-

tic was produced in Europe in 2022 [5]. This amount could increase to 1124 million tons 

of plastic material by 2050, considering that the use of plastic materials will be comparable 
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to current levels [6]. Multilayer packaging with different types of combined plastic is the 

most dangerous for the environment and the most challenging to recycle. Although they 

provide good gas barrier and mechanical properties,  they certainly cannot be recycled. 

For instance, multilayer packaging with polyolefins, PET, and PA cannot be recycled due 

to different recycling methods for polyolefins, PET, and PA. In  this situation, recycling 

would be difficult to apply and unprofitable [7]. In addition, food packaging with plastic 

additives, such as phthalates, persists permanently even in recycled plastic. Phthalates, 

due to their low molecular weight and common migration to food or water, not only cause 

serious ecological issues but also lead to several health problems [8]. On the other hand, 

although recyclable materials seem promising for future  food packaging strategies, the 

recycled polymer material  itself may show different properties compared  to  the virgin 

material [9,10]. For instance, Müller et al. [11] reported a 30% drop in average molar mass 

and a 50% drop in break stress for recycled PET compared to the virgin material. 

Since 2022, the European Union (EU) has implemented regulations regarding reduc-

ing single-use plastics in food packaging to decrease the environmental impact of dispos-

able plastics. Recently, the food packaging industry has focused on producing more sus-

tainable, healthy, and eco-friendly alternatives [12]. One of the choices is biodegradable 

polymers, both natural and synthetic, which degrade as a result of biological agent activ-

ity. Biopolymers are derived from biomass or microorganisms, mostly from agricultural 

and marine sources. Their leading representatives are polysaccharides and proteins, e.g., 

polyhydroxyalkanoate (PHA), polyhydroxybutyrate (PHB), and poly(lactide) (PLA) [4]. 

The complete biodegradation rate of PLA under controlled industrial composting condi-

tions takes place between 90 and 120 days, while the biodegradation of PLA under home 

composting conditions does not take place [13]. The biodegradation rate of PHB is c.a. 90 

days in organic media [14]. 

Biodegradable polymers could  introduce additional  functions  for  food packaging, 

e.g., hydrogel-based materials can easily absorb exudates from food products, prolonging 

the shelf life of the food [9]. Hydrogels are interesting materials that easily retain and ab-

sorb large amounts of water in their three-dimensional structure [15]. Hydrogel-based bi-

opolymer packaging could also be easily functionalized by incorporating antimicrobial or 

antioxidant agents to minimize food spoilage or remove reactive oxygen species (ROS) 

[2]. Additionally, from an ecological point of view, the biodegradation rate of hydrogels 

is also impressive in comparison to traditional biodegradable polymers. For instance, so-

dium alginate (SA) hydrogel-based food packaging completely degraded after 12 days in 

a simulated body fluid  (SBF) solution [16], while polyvinylpyrrolidone/carboxymethyl-

cellulose hydrogel film completely degraded after 35 days under soil burial conditions 

[17]. Since such materials are biocompatible and biodegradable polymers, they are great 

candidates for replacing petroleum-based materials and a promising candidate for solv-

ing environmental problems. 

On the other hand, these biopolymers usually possess poor barriers to water vapor, 

weak mechanical properties, and thermal stability in comparison to conventional plastic 

food packaging [18]. Moreover, their processing properties, chemical resistance, and the 

versatility of their physical properties are more limited than their fossil fuel counterparts. 

Another limitation is biopolymer degradation, which occurs relatively quickly in compar-

ison to most expectations and needs of food packaging [19]. Finally, in multilayered pack-

aging, the possibility of contamination of recyclable plastics with biodegradable residuals 

is significant [19,20]. 

Plenty of research must be done to design and fabricate bio-based food packaging 

that overcomes  the above-mentioned  issues. The  food packaging and materials science 
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industries are working on composites and biopolymer functionalization methods to ob-

tain properties that match petroleum-based materials and simultaneously decrease their 

environmental impact. 

Thus,  this  review  thoroughly  discusses  current  advances  in  designing  hydrogel-

based biodegradable materials for food packaging. In this respect, the innovative potential 

of hydrogel-based food packaging towards improved functioning, i.e., their use in active 

packaging, intelligent packaging, and a combination of these technologies, are reviewed. 

In this respect, the pros, cons, and future perspectives of materials dedicated to modern 

food packaging are thoroughly discussed. We emphasize discussion on the challenge of 

obtaining the required mechanical properties and discuss the options that allow this prob-

lem to be overcome. 

2. Current Requirements for Food Packaging 

For many years, the primary requirement imposed on food packaging was to contain 

and protect food from the external environment and mechanical, biological, and chemical 

damage, as well as to provide information on shelf life, ingredients, or nutrition [21]. How-

ever, such traditional food packaging has many significant drawbacks. Most of the mate-

rials used for traditional food packaging are non-biodegradable, leading to a worldwide 

impact on environmental pollution  [22,23]. The  current  requirements  for modern  food 

packaging are much broader than those imposed on traditional packaging, as shown in 

Figure 1. 

 

Figure 1. Requirements for modern food packaging materials. 

Besides traditional functions, food packaging should provide more properties to sat-

isfy customers, industries, and legislation regarding food packaging production and the 

subsequent disposal of waste. The rising need for safer food has led to designing and ap-

plying a new type of packaging that extends its functionality. Active (AP) and intelligent 

packaging (IP) are two types of food packaging that could meet these expectations (Figure 

2). 

Aside from the functions of traditional packaging, AP  is responsible for inhibiting 

microbial growth and activity, as well as food oxidation. This type of food packaging is 

functionalized with antimicrobial/antioxidant agents  that  inhibit microbial growth and 

thus extend the shelf life of food [9]. 
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IP combines traditional food packaging systems with monitoring the changes in the 

system’s internal and external environmental conditions. In this field, time–temperature 

indicators of food history and sensors registering changes in gas, pH, humidity, or micro-

bial activity are used. This approach improves the food’s safety and quality by sharing 

information on eventual issues [24]. IP aims to minimize food losses, provide information 

on food safety, and maintain the high quality of foods  in whole food distribution until 

opening and consumption [2]. 

Besides improved functionality, modern food packaging should be made of materials 

that meet specific standards. Considering the current consciousness of consumers about 

sustainability problems, there is increasing interest in more eco-friendly food packaging 

in the global market [25]. In this regard, biomaterial-based packaging that characterizes 

biodegradability, recyclability, and the use of renewable resources is prioritized as sus-

tainable packaging. Such products should provide consumers with maintained high food 

quality and uncomplicated handling and opening [23]. 

 

Figure 2. Modern technologies in food packaging. 

From an industry perspective, the scalability and decreased costs of producing and 

processing  the material without  sacrificing  its properties  are  still demanded  and fine-

tuned. Further, the industry must take into account all of the legislations and restrictions 

imposed by the government to comply with circular economy principles and simultane-

ously decrease environmental impacts by providing reusability/biodegradation/recycla-

bility. Lastly, the final product that fulfills all these requirements must be profitable for 

the industry [2]. 

Additionally,  the  life cycle assessment  (LCA),  i.e., an evaluation of  the potentially 

negative influence of biomaterials on the environment, needs to be considered while de-

signing novel food packaging. The LCA allows the assessment of product development 

in terms of socio-economic aspects, environmental impacts, and its usability and role in 

the field of conventional packaging materials. In this respect, the entire life cycle of the 

product, including resource production, design and production, usage, and waste man-

agement, needs to be taken into account [26]. Such studies could be essential in replacing 

currently used petroleum-based polymers as food packaging. For bio-based polymers, the 

LCA includes the separation of the polymer from other biomass components, an evalua-

tion of the potential toxicity of used solvents, additives, and crosslinking agents, an eval-

uation of  the amounts of used energy  in  the production process, and an assessment of 
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polymer biodegradation [24]. Although biopolymers seem to be a decent alternative to 

petroleum-based polymers, the renewable agricultural feedstock used in biopolymer pro-

duction, as well as the farming procedures used to grow the feedstock, could remain an 

environmental burden and consume high amounts of energy [27,28]. In the case of hydro-

gels, there is a lack of comprehensive LCA data enabling an understanding of their sus-

tainability, which leaves a lot of room for improvement and further studies [2] 

Beyond the requirements above, fundamental problems with the properties of food 

packaging materials still need to be solved. The perfect food packaging should character-

ize  specific physical properties,  such  as providing  an  adequate gas/fluid barrier, high 

transparency,  low weight, degradation ability/recyclability, and mechanical properties, 

i.e., strength, durability, and elasticity [25]. 

Since the gas/fluid barrier’s properties influence the shelf life of packaged products, 

they are crucial when designing  food packaging. Most  food products require stringent 

gas/fluid barrier properties. The exceptions are fruits and vegetables, where permeable 

conditions are needed to extend their shelf life. In this respect, the kinetics of water vapor 

permeation or moisture through the food packaging is determined via the water vapor 

transmission rate (WVTR). The gas barrier properties are calculated from O2, CO2, and N2 

transmission through food as the gas transmission rate (GTR), using the partial pressure 

of the gas dependencies [29,30]. For typical commercially used food packaging, such as 

low-density polyethylene  (LDPE), high-density polyethylene  (HDPE),  or PET, WVTR, 

and GTR, typical values are shown in Figure 3. 

 

Figure 3. Permeability of water, O2, CO2, and N2 through LDPE, HDPE, and PET [31,32]. 

The perfect packaging material should characterize a lower rate of O2, CO2, and N2 

permeability,  decreased  light  transmission,  and mechanical/thermal  injury  resistance. 

Otherwise, food spoilage occurs more quickly. 

However, the biggest problem in designing new sustainable food packaging is find-

ing a balance between adequate barrier and mechanical properties offered by fossil-based 

materials and biodegradability, which  is a considerable advantage of biopolymers [33]. 

To overcome these issues, biopolymers could be mixed with other biopolymers or another 

biopolymer, or nano-additives such as nanoparticles  (NPs) or nanofibers can be added 

[34,35]. Plenty of functionalization methods, e.g., adding fillers or crosslinkers, could be 

used by researchers, providing a wide range of possibilities in the formation of mechani-

cally strengthened sustainable food packaging [36]. The mechanical properties required 
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for food packaging materials and those currently obtained for new bio-based materials 

are discussed in Section 7. 

3. Hydrogel-Based Films for Food Packaging 

Hydrogels are tremendously promising materials in many fields of science and in-

dustry; this also applies to the food packaging industry. Hydrogels are polymers that can 

absorb and retain large amounts of water, forming hydrous 3D structures [37,38]. Due to 

this  feature,  hydrogels  can  absorb  exudates  from  food  and  thus  delay  food  spoilage 

[39,40].  In  the  food packaging  industry, hydrogels are used as absorbent pads, biode-

gradable packaging, antimicrobial and antioxidant packaging, or colorimetric indicators 

[41]. 

There are several criteria for classifying hydrogels. They could be divided in terms of 

biodegradation ability, application, physical form, and responsiveness to stimuli accord-

ing to the crosslinking method or their function [42]. 

The most fundamental and widespread hydrogel classification method is according 

to  their origin.  In  this  respect,  synthetic, natural, or hybrid hydrogels  could be distin-

guished. Examples of synthetic hydrogels are petroleum-derived polymers such as poly-

acrylamide  (PAM),  sodium polyacrylate  (SPA), poly(acrylic acid)  (PAA), polyethylene 

glycol (PEG), and polyvinylpyrrolidone (PVP) [43]. The natural hydrogels used for food 

packaging applications are proteins, e.g., gelatin (GEL), and polysaccharides, e.g., cellu-

lose, starch, chitosan (CS), and SA [44,45]. They are derived from renewable sources, i.e., 

plants and animals [43,46]. The polymer, which consists of natural and synthetic hydro-

gels, e.g., PVP–carboxymethylcellulose (CMC), represents hybrid hydrogels [47,48]. The 

pros and cons of synthetic, natural, and hybrid hydrogels used in food packaging are dis-

cussed below. 

3.1. Synthetic Hydrogel‐Based Food Packaging 

Synthetic compounds have been widely used in food packaging for many years. This 

is the effect of their numerous advantages, such as physical stability, mechanical strength, 

flexibility, and high biological and chemical resistance [9]. 

Other benefits are high repeatability and control over the hydrogel’s properties while 

designing and forming it, as well as better scalability, which, from the industry’s perspec-

tive, are crucial parameters for large-scale production [43]. 

The substantial drawback of synthetic hydrogels is the limited biodegradation ability 

of most of them [49]. There exist synthetic biodegradable polymers such as PAA, PLA, 

poly(glycolic acid)  (PGA), 2-hydroxypropyl methacrylate  (HPMA), or PAM. However, 

some of these, e.g., PAA, could migrate from packaging into food and have a carcinogenic 

effect on humans or release toxic residuals that could pose a tremendous danger to our 

health and planet [9,50,51]. This primary concern has pushed researchers and industries 

worldwide to look for more eco-friendly alternatives, such as bio-based hydrogel materi-

als. 

3.2. Natural Hydrogel‐Based Food Packaging 

Since natural hydrogel-based polymers are derived from renewable sources, they re-

duce carbon  footprints and could solve environmental problems, causing an  increased 

interest in this type of hydrogel [43]. Natural hydrogel-based materials offer many desired 

features, i.e., biodegradability, biocompatibility, sustainability, or adequate gas barriers 

for fruit/vegetable packaging [52]. Additionally, many natural hydrogels are considered 

to be safe and non-toxic when in contact with food. For instance, SA has been recognized 

by the Food and Drug Administration (FDA) as generally recognized as safe (GRAS), and 
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the EFSA (European Food Safety Authority) approved its use and contact in specific doses 

with food [53,54]. They are noteworthy, decent alternatives to synthetic polymers. 

Nevertheless, many challenges must be overcome. To industrialize such materials as 

food packaging, their poor mechanical properties, high brittleness/elasticity, and instabil-

ity must be overcome [55]. For instance, Gong et al. [56] developed a self-assembled gallic 

acid  (GA)/lysosome  hydrogel  with  excellent  microbial  properties  and  biosafety  that 

seemed promising for food packaging. However, the hydrogel was ineffective in forming 

films and possessed poor mechanical properties, which  limited  its practical use  in  this 

field. Another interesting material could be GEL, which is inexpensive, safe, and widely 

used in the food industry [57]. It has great film-forming and water-absorption abilities and 

is biodegradable. However,  its poor mechanical properties,  low  thermal  stability,  and 

high water solubility make GEL on its own inappropriate for food packaging applications 

[58]. In other studies [59], starch-based hydrogel films showed good antimicrobial prop-

erties, but their high brittleness excluded them as potential food packaging. These issues 

could be overcome via adequate functionalization, e.g., by blending with other hydrogel-

based polymers or other  substances/crosslinking agents or adding nano-additives  that 

could strengthen  the hydrogel mechanically [15]. For  instance, high water vapor  trans-

mission  in alginates could be overcome by  the addition of montmorillonite  (MMT).  In 

addition, the incorporation of this mineral also increases the efficacy of therapeutic and 

antimicrobial agents, as well as the mechanical properties, of alginate hydrogels [60]. 

Another issue of natural hydrogels is the vulnerability to microbial spoilage of some 

natural hydrogel-based films and compliance with FDA requirements. Natural hydrogels 

are  especially  sensitive  to most  sterilization methods, which  can  cause degradation of 

bonding in hydrogel structures, leading to a loss of material properties [61]. For instance, 

the studies conducted by Galante et al. [62] showed that conventional methods, such as 

sterilizing CS hydrogels using steam, heat, and gamma irradiation, were highly unsuita-

ble. On  the one hand,  this  issue could be partially overcome by  functionalization with 

microbial agents. On the other hand, the FDA clearly stated that food products must be 

put  into pre-sterilized containers with a pre-sterilized closure  in sterile conditions and 

atmospheres [63]. Additionally, applying the two kinds of functionalization that improve 

mechanical and antimicrobial properties could be challenging in terms of the repeatability 

of results. The solution  to  this problem may be sterilization with  the use of alternative 

methods. For  instance, Labay et al. reported  that  low-pressure radio-frequency plasma 

sterilization did not change the physiochemical properties of the sodium alginate hydro-

gel [64]. 

The next challenge  is scalability  in  industrial production, especially  in a situation 

where  the processing  of  bio-based  hydrogels  is  not  possible using  several  traditional 

methods. For instance, it is known that the highly efficient extrusion method allows for 

precise control of the production parameters. On the other hand, the shear stress accom-

panying this method could shorten macromolecules and thus influence the final proper-

ties of natural hydrogels [57. On the other hand, many industry branches have increas-

ingly used 3D printing over traditional methods due to the guarantee of food safety and 

quality [2]. According to up-to-date studies [65,66], 3D printing allows the extrusion of a 

higher fraction of active agents, i.e., antimicrobial substances or antioxidants enclosed into 

the hydrogel matrix, than cast cylinders, as well as with enhanced physical properties due 

to a more organized  structure  than  the  traditional  solution  casting method. Other ad-

vantages of this method are the printability of many bio-based hydrogels, precise struc-

tural control over production, enabling customization of printed structures and shapes, 

and low production costs [67]. 

3.3. Hybrid Hydrogel‐Based Food Packaging 



Polymers 2025, 17, 1005  8  of  30 
 

 

Multi-compound hybrid hydrogels are formed to overcome the main natural single-

hydrogel limitations and introduce additional functionalities into the system. Hydrogel 

blending  could provide  antimicrobial properties,  increase  chemical  resistance,  and  in-

crease mechanical  strength  and flexibility  [68]. Besides biodegradability  and  adequate 

physical properties, cutting-edge hydrogels for food packaging should offer more. Inno-

vations in this field and the high demands of customers have led to the development of 

multifunctional packaging, enhancing preservation and maintaining food quality. An in-

stance of such a hybrid hydrogel is reported by Wang et al. [69] in the form of a pH-sen-

sitive CS−polyurethane (PU) hydrogel. Previously functionalized with amino groups and 

hydroxyl groups, CS provided good solubility in water, antimicrobial properties, biocom-

patibility, and biodegradability. In turn, PU increased the hydrogel’s mechanical strength 

and elasticity.  In other studies  [70], a bacterial  cellulose  (BC)/polyethyleneimine  (PEI)-

based hybrid hydrogel was developed as active food packaging. BC provided biocompat-

ibility, biodegradation capabilities, and non-toxicity, while PEI, due to its polycationic na-

ture, provided antibacterial properties. Together, they showed good thermal and mechan-

ical properties and high processability. 

More examples of hybrid hydrogel-based AP and IP, as well as innovations and chal-

lenges while designing such approaches, are described in Section 4. 

4. Hydrogel-Based AP 

Antimicrobial and antioxidant properties are two main features that characterize AP. 

The first is related to inhibiting or reducing the growth and spread of microorganisms and 

is obtained by incorporating antimicrobial agents, e.g., essential oils, probiotics, or micro- 

and nanoparticles. The second is related to the reduction of food oxidation by incorporat-

ing antioxidants, mostly natural extracts and essential oils [71]. In this respect, AP contains 

active components derived from biopolymers or attached antimicrobial/antioxidant com-

pounds [72]. 

An attractive hydrogel-based film that can be used as AP was obtained by Mao et al. 

[73]. SA was incorporated with methal fenolic networks consisting of epigallocatechin gal-

late, iron (Fe), and thyme essential oil (SA/EGCG/TEON). In this composite, SA provided 

biodegradability, biocompatibility, and film-forming ability. EGCG/Fe/TEON  increased 

the mechanical properties, elasticity, thermal stability, UV protection, and moisture and 

gas barriers of the composite. Additionally, the presence of TEON led to a 2-fold decrease 

in water vapor permeability (WVP) to 1.20 × 10−11 gm−1⋅s−1⋅Pa−1 and a 1.6-fold decrease in 
oxygen  permeability  (OP)  to  2.25  ×  10−4  gm−2⋅s−1.  The  SA/EGCG/TEON  hydrogel  film 
showed the sustained release of the essential oil, which provided prolonged antimicrobial 

properties against E. coli and S. aureus, as well as an antioxidant effect. The tensile strength 

and elongation at  the break of  the composite were 35 MPa and 15%, respectively. Alt-

hough the hydrogel film has potential as AP, biodegradation tests and an estimation of 

the extended shelf life of the food product still need to be performed. 

An interesting hydrogel approach that shows great promise in AP is stimuli-respon-

sive hydrogels. Stimuli-responsive hydrogels are a class of polymers that enjoy great in-

terest in many industries and also relate to food packaging [74]. They respond to stimuli 

from external environmental changes,  i.e.,  temperature, pH,  light, electricity, magnetic 

field, and so on [75]. Although stimuli-responsive hydrogels are mostly used in IP as real-

time food quality sensors and food safety indicators, they could also play an important 

role in AP as antimicrobial/antioxidant-controlled delivery systems. For instance, an in-

teresting study was conducted by Shaghaeh et al. [76] on stimuli-responsive synthetic hy-

drogel systems. A thermo/pH-responsive hydrogel made of (2,2,6,6-tetramethylpiperidin-

1-yl)oxyl (TEMPO)-oxidized nanofibrillated cellulose and cationic-modified poly(N-iso-

propyl acrylamide-co-acrylamide) (TOCNF3/CPNIPAM-AM) was obtained and served as 
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a natamycin (NA)-controlled delivery system in fruit packaging. pH changes and temper-

ature increases in food environments promote the growth of microorganisms [77,78]. The 

composite showed swelling behavior due  to  the presence of PNIPAM below  the  lower 

critical solution temperature (LCST). Upon the temperature increasing above the LCST to 

c.a. 39 °C, due to the effect of hydrogen bond destruction, the hydrogel structure shrunk, 

resulting in NA release. The hydrogel’s responsiveness to a decrease in pH, corresponding 

to  the beginning of  food spoilage, was due  to TOCNFs. NA was  released  from such a 

system for more than 5 days and its presence provided antimicrobial properties, showing 

a c.a. 15% inhibition of S. aureus and E. coli growth. The results also showed that the in-

corporation of TOCNFs increased the Young’s modulus of the hydrogel by almost 5-fold 

and increased the elongation at break by 2.1-fold. However, the Young’s modulus of this 

approach lay far below the values of commercial food packaging (Table 1). Therefore, an 

increase in Young’s modulus is expected before the commercialization of this composite 

as active food packaging. Additionally, in this system, approvable  levels of acrylamide 

have to be imposed by the FDA. 

Another example of a stimuli-responsive hydrogel-based film in AP is hybrid pH-

sensitive eugenol functionalized chitosan/polyurethane hydrogels (CS/PU/EBs) [69]. Eu-

genol is an FDA-approved strong antimicrobial agent, which, when incorporated into a 

CS–polyurethane hydrogel, is more stable when in contact with the external environment, 

i.e., UV  light, heating, and oxygen. Due  to  the presence of polyurethane,  the hydrogel 

showed excellent tensile strength in the range of f 0.77–4.90 MPa and elongation at break 

in the range of 135–196%. These values are within the ranges of LDPE (Table 1), which is 

commonly used in food packaging. 

The CS/PU/EBs composite also showed high thermal stability and high antimicrobial 

properties of up to 86% against S. aureus and E. coli. The CS/PU/EBs packaging showed a 

color  change  from  yellow  to  green with  the  addition  of  Prussian  blue, while  the  pH 

changed from 2 to 14. 

Still, the balance between antimicrobial properties/extending the shelf life of the food 

and non-toxicity was challenging. The high amounts of eugenol groups, which are respon-

sible for the powerful antimicrobial properties, resulted in toxic effects on L929 fibroblasts. 

Thus, their amounts in hydrogel films have to be tuned thoroughly, and the cytotoxicity 

of this approach should be precisely studied before industrialization. 

Although pH-responsive hydrogels  could detect  the pH  changes  associated with 

early bacterial metabolism, the pH change could not be sufficient for detection until a sub-

stantial population has grown [79]. The detection effect could be enhanced by adding sub-

stances that are sensitive to the release of a volatile organic compound (VOC) to the hy-

drogel. According to Madivoli et al. [80], the incorporation of polydiacetylenes into the 

hydrogel matrices provided highly sensitive colorimetric probes to VOCs. 

Among many biopolymers, cellulose-based hydrogel films enjoy great interest as AP 

due  to  their hydrophilicity, biodegradation  ability, biocompatibility,  and film-forming 

ability  [81].  In  this  field,  Aghajani  et  al.  [82]  designed  hydroxylpropyl methylcellu-

lose/Satureja khuzestanica essential oil (HPMC/SKEO) edible emulsion-based films as AP. 

HPMC served as an emulsifier and stabilizer, while SKEO provided antimicrobial, anti-

fungal, and antioxidant properties. The hydrogel film showed strong antibacterial efficacy 

against S. aureus,  i.e.,  the  inhibition zone was 41.67 ± 1.53 mm on solid media, and the 

inhibitory effect lasted up to 30 days, as investigated by the disc diffusion method. Con-

sidering these properties, such an approach is a promising advancement for AP. On the 

other hand, the Young’s modulus, tensile strength, and elongation at break of these films 

were, respectively, in the ranges of c.a. 3–13 MPa, 19–44 MPa, and 10–17%, depending on 

the concentration of SKEO. The mechanical properties of HPMC/SKEO still need  to be 

improved to fulfill the requirements of the food packaging industry. 
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Another cellulose-based hydrogel, i.e., CMC, is extensively studied and described in 

the current literature [81,83]. CMC is low-cost, derived from renewable sources, non-toxic, 

and shows better solubility and processability due to containing a large number of car-

boxyl groups in its main chain [83]. Although CMC-based hydrogels alone are character-

ized by low strains, poor mechanical strength, and quality loss under the effect of UV [84], 

proper CMC  functionalization  leads  to outstanding properties  that  are highly desired 

from the perspective of food packaging applications. There are reports in the literature of 

CMC/PVA composites, which, due to the formation of hydrogen bonds between PVA and 

CMC, show better flexibility, transparency, and self-healing properties [71,83]. However, 

the mechanical properties of CMC/PVA hydrogel-based films are  features  that  require 

improvement [85,86]. As an example, Gang et al. [86] reported blending CMC with PVA 

and pyrazinecarboxylic acid (POA) increased the tensile strength of the hydrogel by 1.3-

fold and additionally provided antimicrobial properties, delaying browning and spoiling 

processes in bananas by up to 3 days. Although the composite film showed outstanding 

elasticity, i.e., elongation at break was in the range of c.a. 200–500%, the tensile strength 

of 5.5 kPa was not comparable  in any way with commercially used food packaging. In 

other research, Yang et al. [87] obtained a CMC/PVA/tannic acid (TA)/ginkgo biloba leaf 

extract (EGBL) hydrogel film (CPTE). PVA stabilized the polymer chain, while TA served 

as an active antioxidant and antimicrobial agent. Additionally, due to the presence of hy-

droxyl  and  carboxyl groups, TA  strengthens  the hydrogel network mechanically. The 

presence of EGBL increased its film-forming ability, adhesion, gas barrier, and antimicro-

bial properties, as well as providing UV blockage. Additionally, in this hydrogel system, 

cutting-edge technology that solves hydrogel dehydration at ambient conditions has been 

implemented. Instead of using an aqueous solution, an organic solvent with a high boiling 

point was used. This not only solved the instability problem but also provided anti-freez-

ing properties. The hydrogel system showed a UV-blocking effect, an antioxidation effect 

of c.a. 82%, an oxygen barrier of c.a. 8 cm3/(m2·24 h 0.1 MPa), and an extended shelf life of 

strawberries for the next 7 days. The total biodegradation of the hydrogel film occurred 

after c.a. 8 weeks. 

Similarly, Zhao et al. [88] formed a CMC/PVA/TA hydrogel with the incorporation 

of polyethylenimine (PEI). In this composition, PEI played a supportive role in strength-

ening the hydrogel’s structure, while TA provided more crosslinking sites, thermal stabil-

ity, UV resistance, and antimicrobial and antioxidant properties. Due to its powerful an-

timicrobial and antioxidant properties, the shelf lives of strawberries, cherries, and man-

goes were extended for the next 7 days. The CMC/PVA/PEI/TA composite showed a ten-

sile strength of c.a. 380 kPa and an elongation break of up to 400%. 

Functionalization of CMC with minerals, e.g., MMT, homopolymers such as ε-poly-

(l-lysine) (ε-PL), or other hydrogels, e.g., SA or natural extracts/anthocyanins such as pu-

rified thymus vulgaris leaf extract or aloe vera extract, results in better antimicrobial/anti-

oxidant properties and could increase the elasticity of hydrogel-based films. 

A  considerable  improvement  in  hydrogel  properties,  i.e., mechanical  properties, 

thermal stability, or antimicrobial cues, could also be achieved via functionalization with 

nano-additives. Since there are many functional groups, such as hydroxyl, carboxyl, or 

aldehydes groups, in CMC’s structure, it could serve as an applicable matrix or encapsu-

lation agent for the synthesis and conjugation of nanoparticles [89]. Indumathi et al. [90] 

loaded ZnO NPs into mahua oil-derived PU and CS films as active food packaging. In this 

composite, PU provided adequate flexibility, elasticity, and gas permeability, as well as 

thermal stability. CS was chosen due to  its biocompatibility and antimicrobial and me-

chanical properties. According to the literature, e.g., [91,92], CS improved antimicrobial 

cues. This activity can be additionally improved by the addition of ZnO NPs as Zn2+ ions 

damage  bacterial  cell walls, which  increases  oxidative  stress  in  the  bacterial  cell wall 
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through the formation of active H2O2 molecules in the moisture environment. Not only 

did the addition of ZnO improve antimicrobial properties and increase the tensile strength 

of the PU/CS film by 1.6-fold, but also decreased the permeability of water and oxygen by 

2.4-fold and 1.2-fold, respectively. Moreover, the whole composite showed excellent bio-

degradability, i.e., 86% after 28 days in the soil environment. The PU/CS/ZnO NPs system 

served as active food packaging for vegetables, which extended the shelf life of carrots for 

an extra 9 days. In comparison to polyester commercial foil, such an approach efficiently 

reduced the microbial activity of S. aureus and E. coli, although its elasticity was too low. 

Similar studies used ZnO nanoparticles to obtain active packaging, such as the one 

reported by Kurabetta et al. [93]. The hydrogel AP film consisted of methylcellulose/gallic 

acid and ZnO NPs (MC/GA/ZnO NPs) and was obtained via the casting method. In this 

AP, gallic acid improved the water vapor barrier of MC and provided antioxidant prop-

erties. The ZnO NPs provided antimicrobial properties, high stability, a great gas/water 

barrier, and improved mechanical properties, as well as absorbing abundant amounts of 

UV light. The hydrogel film showed good compatibility between components as an effect 

of intermolecular interactions, as demonstrated by the FTIR and SEM methods. The WVP 

of the MC/GA/ZnO NPs hydrogel film was decreased by c.a. 2-fold in comparison to pure 

MC and was 9.5 × 10−7 (g/m h atm). The hydrogel film showed an excellent antioxidant 

effect of 94.5% and antimicrobial properties against B. subtilis, S. aureus, E. coli, P. aeru‐

ginosa, and C. albicans. Additionally, the AP film increased the shelf life of tomatoes by up 

to 27 days. After 20 days, the hydrogel film degraded by c.a. 60% in the soil burial test. 

The addition of ZnO NPs increased the tensile strength and Young’s modulus by 1.7-fold 

and 1.8-fold, respectively, making the strength of this approach comparable to commer-

cially used food packaging. 

In other studies conducted by Zafar et al. [94], a CMC/gGEL hydrogel loaded with 

ZnO  NPs  (CMC/GEL/ZnO  NPs)  was  fabricated  as  active  food  packaging.  The 

CMC/GEL/ZnO hydrogel showed thermal stability up to 100 °C, good water permeability 

of  3.1 g/m day  atm,  an  antioxidant  effect of  86%,  and  strong  antimicrobial properties 

against many strains of bacteria, such as S. aureus, B. subtilis, L. monocytogenes, E. aerogen‐

ase, E. coli, and B. bronchiseptica. The composite showed a remarkable Young’s modulus of 

0.765 GPa, a tensile strength of 45 MPa, and elongation at break of 10%, which could be 

comparable with the values of some of the petroleum-based polymers used in food pack-

aging (Table 1). 

Zhang et al.  [84]  formed a CMC/PVA hydrogel film enriched with copper sulfide 

nanoparticles (CuS NPs) as AP, with a long antimicrobial effect. CMC served as an encap-

sulation and stabilization agent in the synthesis of nanoparticles, while PVA conjugated 

CMC with CuS NPs. CuS NPs provide long-term antimicrobial properties. The CuS NPs 

inhibited the growth and spread of S. aureus and E. coli with 99% efficacy, showing excel-

lent antimicrobial properties for up to 10 days. Those properties allowed the shelf life of 

strawberries to be extended for more than 6 days. The composite degraded by c.a. 30% 

after 20 days. The CMC/PVA/CuS NPs composite material showed great thermal stability 

up to 160 °C, adequate oxygen transmittance of 0.03 cc/m2/day, water permeability of 163.3 

g/m2/day, and excellent elasticity, i.e., the elongation break was c.a. 180%. 

Another hydrogel-based film was designed by Sagar et al. [95]. This approach con-

sists of GEL/CMC, PVA, and SiO2NPs. The hydrogel system was crosslinked using tetra-

ethoxysilane  (TEOS) using air-dry casting. The addition of SiO2 NPs  increased  thermal 

stability,  as well  as  the mechanical properties  of  the  hydrogel  system. This  approach 

showed tensile strength and an elongation at break of 6.8 MPa and 118%, respectively, 

which lay in the ranges of commercial packaging (Tables 1 and 3). Moreover, the system 

efficiently provides antioxidant and antimicrobial properties against E. coli and B. cereus 

as a  result of  the hydrophilic, oleophobic, and  cationic nature of GEL/CMC/PVA/SiO2 
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NPs, which inhibits microorganism activity. Although further studies on gas/water per-

meability, whether this approach extends the shelf life of food products, environmental 

impacts, and market  feasibility need  to be performed, GEL/CMC/PVA/SiO2 NPs  show 

great potential as AP. 

Hydrogel-based  film  functionalization with  nano-additives  could  also  take  place 

with the use of nanofibers. Pirsa et al. [96] fabricated a CMC/nanofiber cellulose/potas-

sium  permanganate  (CMC/NFC/KMnO4)  hydrogel  film  as AP  for  banana  fruits.  The 

KMnO4, due to its oxidizing properties, served as a humidity/ethylene absorbent, extend-

ing the shelf life of bananas. The CMC/NFC/KMnO4 film showed increased thermal sta-

bility and delayed the bananas’ ripening by up to 30 days by absorbing ethylene and hu-

midity. In this composite, NFC provided the fibrous structure, increased the tensile mod-

ulus by 1.26-fold, and increased the tensile strength of the film by 2.3-fold. Nevertheless, 

due  to  the strong electrostatic NFC–CMC  interactions,  the NFC addition decreased the 

elongation break of the foil by 2-fold. Still, the obtained values are within the ranges of 

mechanical properties characteristic of commercial food packaging. Thus, this approach 

shows huge potential for active food packaging. 

There are not many reports in the literature on the functionalization of CMC hydro-

gel-based food packaging films with nanofibers. This could be the effect of difficulties in 

balancing between providing excellent elasticity, usually by using non-degradable poly-

mers, and biodegradability, which is a crucial ecological aspect. On the one hand, hydro-

gel functionalization with fibers using polymers such as PE, PP, and PA could provide 

outstanding elasticity (Table 1) but at the expense of biodegradability. On the other hand, 

hydrogel  functionalization with biodegradable but brittle polymers such as PLA, PHB, 

and other biodegradable polymers [97] (Table 2) can, similarly to NFC, increase the tensile 

modulus and strength but reduce the elongation at break [98]. To overcome this problem, 

an adequate plasticizer, e.g., PEG, polyurethanes, soya bean oil, or other fillers such as 

organic metal frameworks, could be used for biopolymer functionalization using nano-

fibers. For instance, Khaturia et al. [99] increased the elongation at break of PLA by 5-fold 

through functionalization with Cu3BTC2 organic metal framework crystals. Thus, poten-

tial hydrogel-based film functionalization with bio-based nanofibers is a subject that has 

room to maneuver for scientists [97]. 

Although nanomaterials significantly improve the thermal stability, barrier, and me-

chanical and antimicrobial properties of hydrogel-based AP, the risk of their migration 

into food has to be considered. The toxicity of the NPs depends on their size, as smaller 

particles have a higher toxicity [100]. This results from enhanced surface reactivity, greater 

particle–biological system interactions, and the ability to cross biological barriers, which 

could lead to more toxic outcomes. Additionally, according to recent studies, the risk of 

migration of metal-based NPs increases in acidic environments and ethanol [101,102]. For 

instance, Rapa et al. [102] reported that ZnO NPs incorporated into PLA film migrated up 

to 3 mg/kg in acetic acid and up to 0.2 mg/kg in ethanol. However, this amount is within 

the allowable  limit of NP migration according  to  the European Food Safety Authority 

(EFSA). Regulation  (EU) No 10/2011 on plastic materials and articles  intended  to come 

into contact with food has established an allowable limit of migration for non-genotoxic 

substances in the range of 0.05 and 60 mg/kg for food or food simulants. 

However, it should be taken into account that before industrialization, food packag-

ing with nanomaterials  needs  comprehensive  characterization, migration  studies,  and 

toxicological tests according to the EFSA’s guidelines. In the United States, the FDA re-

quires providing data demonstrating the safety of nanomaterials used in contact with food 

via the Food Contact Notification (FCN) process. In this respect, the composition, poten-

tial migration into food, and toxicological tests of materials are required [100]. 
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5. Hydrogel-Based IP 

In addition to its traditional function as packaging, IP, or intelligent packaging, al-

lows for the assessment of food safety, quality, and condition by monitoring particular 

parameters during production, transportation, selling, and purchasing [24,103,104]. The 

collected data provide  important  information on packaged  food, reduce  the amount of 

food poisoning and  the common problem of wasting  food, and  improve  food  logistics 

[105]. 

IP systems could be classified in terms of their function and working principle into 

time–temperature and freshness indicators, as well as radio-frequency identification tags 

(Figure 4) [23]. 

 

Figure 4. Classification of hydrogel IPs. 

5.1. Time–Temperature Indicators (TTIs) 

The  time–temperature  indicator  (TTI)  is one of  the approaches used by  IP, which 

tracks the temperature history from food preparation and packaging through to transpor-

tation, storage, and opening [24]. The TTI evaluates whether the recommended storage 

temperature is accurately provided throughout the entire food supply chain. Since tem-

perature maintenance is especially important for meat, fish, and dairy, the TTI is especially 

dedicated to these products [106]. Temperature increases up to certain values favor mi-

crobial multiplication and growth, leading to a shorter shelf life of the food. 

The time–temperature effect is obtained via irreversible physical changes, mechani-

cal deformation, or biological  composition  changes,  resulting  in  a  color  change  in  the 

packaging [107,108]. The microorganisms’ growth results in decreasing pH levels in the 

fruit food environment to 4.5–5, CO2 release, and water evaporation. However, the release 

of total volatile basic nitrogen (TVB-N) corresponding to meat spoilage increases the pH 

in the food environment [109]. Thus, pH and temperature responsiveness are crucial fea-

tures while designing IP. 

TTI pH indicators bring many advantages and are a noteworthy decent approach in 

designing intelligent food packaging. Currently, many types of pH  indicators are com-

monly used, i.e., chemical, physical, enzymatic, biological, and others. 
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The first type provides colorimetric changes as an effect of chemical reactions such 

as polymerization, photochromic reactions, or oxidation/reduction [110,111]. Polymeriza-

tion occurs between monomers and acetylene groups, a photochromic reaction involves a 

photochromic substance that  is activated via certain  light wavelengths as an effect of a 

reverse reaction, while oxidation reactions show colorimetric changes as an effect of redox 

reactions [112,113]. 

The second type of TTI, i.e., physical, is based on changes in physical properties. In 

this respect, diffusion-based, nano- and microparticle-based, and electronic approaches 

are used [114]. The diffusion-based TTI uses the diffusion reaction of colored fatty acid 

esters along a porous material, which depends on temperature changes. The time–tem-

perature dependence is measured as the distance between the advancing diffusion front 

from the beginning of the indicator [115]. The diffusion-based TTI also uses microorgan-

isms or enzymes, which break upon freezing and thawing, releasing a colorful liquid as a 

result of  increases with  increasing  temperature. For  instance,  isopropyl palmitate was 

used as a TTI indicator of threshold microbial growth in non-pasteurized angelica  juice 

due to handling under non-standard temperatures [116]. Diffusion of isopropyl palmitate 

of more than 7.0 mm was a threshold point for microbial spoilage of the juice in tempera-

tures above 13.5 °C. Although this type of TTI is suitable for a wide range of temperatures 

and its production is inexpensive and easy, a colored material exudation could influence 

the accuracy of the measurement [24]. 

An enzymatic TTI seems to be more accurate in that matter due to its sensibility to 

temperature changes and higher accuracy than diffusion approaches. The working prin-

ciple of an enzymatic TTI uses the hydrolysis reaction of the enzyme with the substrate, 

which leads to a change in color. The rate of the reaction is conditioned by the time and 

temperature, so  the color change shows  the overall effect of  the  time and  temperature. 

This allows the remaining shelf life of the food products to be dynamically displayed. An 

interesting enzymatic TTI was obtained by Meng et al. [117]. The direct enzymatic glu-

coamylase microcapsule/amylase/iodine/SA/CS solid TTI indicated the time and temper-

ature dependence in spoiling pork meat. This TTI system is based on the enzymatic reac-

tion between glucoamylase and amylase, which, after the addition of iodine, results in a 

change in color. The role of SA is to form microcapsules loaded with glucoamylase, which, 

in the presence of calcium chloride, results in fast gelation. CS provided the stability and 

sustained release of microcapsules. The TT history of the meat was evaluated by the color 

change of the TTI from mazarine to colorless, which corresponds to the fresh and spoiled 

states, respectively. The system detected the time of meat spoilage after a certain threshold 

of fatty acid deterioration was reached, which occurred after 130 h while stored at 4 °C, 65 

h while stored at 15 °C, and 19 h while stored at 25 °C. However, the literature reports 

some limitations of enzymatic TTIs, such as instability and high costs [23]. 

Biological TTIs are based on the activity of fungi and bacteria. Such an approach con-

sists of microorganisms, i.e., yeasts, bacteria strains such as Lactobacillus or Streptococcus, 

and colorimetric  indicators, e.g., bromocresol green and methyl  red. As a  result of  the 

anaerobic respiration of yeasts, the intensity of which depends on temperature, the pH of 

the environment changes to acidic through the production and accumulation of lactic acid, 

which causes the color change of the pH indicator. Biological TTIs, especially those based 

on lactic acid bacteria, are ecologically friendly by using inorganic media for strain growth 

and provide accurate analysis, a strong color change, and low-cost production. TRACEO® 

and eO® (both were developed and commercialized by Cryolog Clock-T°, Nantes, France) 

are commercial biological TTIs available on the market. 

Nevertheless, in these approaches, environmental factors such as humidity, pH, tem-

perature, and the occurrence of antimicrobials or other types of microbes could influence 

uncontrolled microbial growth, leading to customers being misled regarding the actual 
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food’s quality and safety [117]. Additionally, most of the biological indicators are repro-

ducible but only under controlled conditions. Testing  these  indicators  in dynamic and 

real-life supply chains brings unpredictable responses regarding food spoilage as a result 

of unstable temperature and humidity conditions [118]. Other TTI approaches are those 

based on indirect detection. For instance, Pereira et al. [119] obtained indirect pH-sensitive 

CS/PVA/red cabbage-derived anthocyanin as a TTI, characterizing pH changes in the food 

while it is stored at higher temperatures for a certain period of time. The composite pro-

vided a color change in the pH range of 1–12 from red to green, respectively. Nevertheless, 

the Young’s modulus, tensile strength, and elongation at break were 3.53 MPa, 9.8 MPa, 

and 26.8%, respectively, which apparently is insufficient from the perspective of the food 

packaging industry. Such an approach could either be a hydrogel patch, i.e., an additive 

for currently existing food packaging, or that mechanical properties need to be improved 

in future studies. 

5.2. Radio‐Frequency Identification Systems (RFID) 

Another type of IP approach incorporates RFID into the packaging. This enables food 

tracking during transportation and unloading and reduces the chances of theft. Such an 

approach could also monitor the freshness of the packaged food. Athauda et al. [103] ob-

tained a CS/PEG-based hydrogel equipped with chip-less RFID resonators working at an 

ultra-wide band (UWB) of 3–7 GHz as a pH sensor for IP. In this composite, CS provides 

pH sensitivity, while PEG increases the mechanical properties, i.e., Young’s modulus and 

tensile strength, of the hydrogel system. CS’s pH sensitivity was registered as the change 

in  its dielectric properties in the pH range of 4–10 as a result of hydrogel swelling and 

deswelling using microwave radiation. Thus, such an approach could be used as a pH 

sensor working in the UWB for smart food packaging applications, as long as only one 

acidic or alkaline condition is measured, and not both simultaneously. 

Although hydrogel-based films are interesting approaches for smart packaging de-

velopment, there are only few publications on hydrogel-based approaches incorporated 

with RFID  [103,108]. Combining hydrogels with RFID could provide  improved  sensor 

performance and convenient usage. Thus, it could be an attractive future perspective for 

conducting more studies in this field. 

5.3. Freshness Indicators 

Recently, the development of freshness indicators based on colorimetric pH sensor 

films for applications in IP is a cutting-edge topic. They usually take the form of pads or 

tags that are incorporated into the food packaging. While designing such an approach, it 

is extremely important to use non-toxic and safe hydrogel compounds and colorimetric 

agents [120,121]. Such pH indicators change color upon pH changes, providing clear in-

formation to consumers on foods’ freshness and quality. In this field, synthetic dyes, such 

as bromothymol blue and methyl red, natural water-soluble anthocyanins, or flavonoids 

derived from plants are widely used [122,123]. Their mechanisms of action are based on 

pH changes caused by the dissolution of chemicals such as CO2 or volatile nitrogen com-

pounds in water [124]. Providing an aqueous environment through the use of hydrogels 

plays an important role here, increasing the sensitivity of these types of freshness indica-

tors [125]. An example of using synthetic dyes was reported by Lu et al. [123], who ob-

tained a bagasse nanocellulose-based hydrogel  for monitoring  the  freshness of chicken 

meat. The hydrogel was obtained by TEMPO oxidation of cellulose fibers, and subsequent 

chemical crosslinking with the Zn2+ ions. The hydrogel was a carrier of the pH-sensitive 

dye bromothymol blue/methyl red and served as an absorbent of CO2, which improved 

the sensitivity of the indicator. The hydrogel showed a visible optical change in color from 

green to red, while the pH changed from 9 to 3 after 4 days of being in contact with chicken 
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breasts stored at 4 °C. However, the presence of pH-sensitive dyes reduced the strength 

of the crosslinked hydrogel. This is most likely the effect of the partial  leaching of Zn2+ 

ions from the hydrogel system network during the dyes’ incorporation process. 

To overcome this drawback, natural dyes such as anthocyanins could be conjugated 

to hydrogels [126]. According to some publications, anthocyanins could improve mechan-

ical and barrier properties in relation to the water vapor of the hydrogel matrix [126]. 

The change in color of anthocyanins under pH changes occurs as an effect of their 

structural transformations [127]. Anthocyanins such as basil extract, potato anthocyanin, 

grape skin powder, fenugreek seed extract, alizarin, curcumin, betalain, shikonin, cinna-

mon essential oil, or flavonoids, e.g., the eucalyptus flavonoid, have attracted great inter-

est in recent times [120,128]. The incorporation of natural colorimetric agents into the food 

packaging film provides real information on the shelf life of the food. In order to detect 

the food’s freshness, there are registered quality and quantity changes in the concentration 

of the substance that is responsible for food spoilage [88]. For instance, during the meat 

spoilage process, the meat’s proteins are colonized by bacteria, which release TVB-N com-

pounds  such  as  ammonia,  dimethylammonium,  and  trimethylamine,  resulting  in  pH 

changes in the surroundings [120]. This alteration in pH could be detected through the 

color change of a natural colorimetric agent incorporated into a hydrogel film [129]. For 

instance, Silva-Corrêa et al. [130] designed starch/PVA/vanillin (VN) as a colorimetric in-

dicator of chicken meat freshness. Vanillin is a benzaldehyde that serves as a colorimetric 

sensor and chemosensor against Gram-positive and Gram-negative bacterial strains such 

as B. subtilis, S. enteritidis, and E.coli. The results of  the  food monitoring  test showed a 

transparent hydrogel film  containing  a high  concentration of vanillin, which  changed 

color  to brown upon  the occurrence of bacteria strains such as S. enteritidis and E. coli, 

whose activity increased the pH of the meat after 10 days. Such an approach is an attrac-

tive colorimetric indicator for IP. 

In other studies, Alizadeh-Sani et al. [126] developed a methylcellulose/chitosan nan-

ofiber (MC/CSNF) hydrogel film loaded with barberry anthocyanin (BA) as a pH-respon-

sive food freshness indicator. The BA was compatible with the composite film, increased 

the elastic modulus by 1.4, and improved the water vapor barrier of the composite. Most 

importantly, it provided a clear color change of the composite film from red to pale peach 

and yellow upon a pH change from 1 to 14 and the appearance of ammonia gas. 

An interesting and prospective approach was also designed by Jiang et al. [131], who 

obtained PVA hydrogel patches loaded with curcumin. Curcumin previously functional-

ized upconversion fluorescent nanoprobes (UCNPs) obtained with the use of the fluores-

cence resonance energy transfer mechanism. This approach exhibited an extremely sensi-

tive response to biogenic amines. The capturing of biogenic amines by UCNPs is based on 

proton transfer induced by H leads providing the change of diketone groups into enolate 

ions. The effect of this reaction is the absorption of non-radiative energy at 540 nm and 

the subsequent triggering of fluorescence quenching. This approach showed excellent de-

tection of biogenic amines at the detection level of 2.73 µm, manifested by the color chang-

ing from green to red. Additionally, hydrogel pads incorporated with UCNPs were char-

acterized by good stability for c.a. 2 h, repeatability, and the detection of food freshness 

without interference. Undoubtedly, an advantage of this approach is its reversibility. Af-

ter providing non-alkali conditions and rinsing with water, the amine is rinsed out of hy-

drogel pads and UCNPs, making the system reusable, which is important from a practical 

and ecological point of view. In future studies, such systems will be joined with the color 

recognition system in smartphones to analyze the signals in the data and provide quanti-

tative analysis. Since such an approach offers real-time monitoring of food freshness and 

provides an adequate food safety environment, it is a good direction for future research 

on food freshness indicators. 
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Another example of obtaining pH-sensitive hydrogel/anthocyanin systems for mon-

itoring the freshness of food, e.g., shrimps, was described by Tang et al. [132]. In this study, 

the colorimetric  indicator consisted of a PVA/SA hydrogel, aramid nanofibers  (ANFs), 

and an anthocyanin extract from purple sweet potatoes (PSPE). In this approach, PVA/SA 

served as a biodegradable, water-soluble, and inexpensive hydrogel matrix. The presence 

of short ANFs of 5–10 µm  in  length  increased  the mechanical properties and provided 

structural stability  for  the hydrogel system as an effect of hydrogen bond network for-

mation. ANFs were previously functionalized with H2SO4/HNO3 to increase the reactivity 

of the fibers as an effect of the occurrence of active groups of -NH2 and -COOH on the 

nanofibers’ surface. PSPE provided a visible colorimetric response from pink to green in 

the pH range of 2–12 and was sensitive to the presence of volatile ammonia. Additionally, 

the change  in  the  indicator’s color was determined via a smartphone and special RGB 

software, which provided more accurate information on the shrimp’s freshness. Conjuga-

tion of  the pH-sensitive  indicator’s  results of  the TVB-N with an RGB-based  response 

showed a satisfactory correlation of R2 > 0.9. These results show that such an approach 

could be accessible and useful to every person around the world and be applied to intel-

ligent food packaging. 

In other studies [133], a gellan gum (GG)/starch/red radish anthocyanin physically 

crosslinked hydrogel was formed as a pH indicator tag of milk and meat freshness. In this 

approach, GG provided  the stronger  incorporation of anthocyanins  into  the composite 

and regulated their release, while the addition of starch served as a porogen that modified 

the composite structure by phase separation. The porous structure of the hydrogel, with 

a pore size of c.a. 30 µm and a porosity of up to 75%, allowed gas transportation through 

the hydrogel matrix and increased the capture of food spoilage gases, increasing the sen-

sitivity of this approach. In this approach, red radish anthocyanin changed the color from 

red to yellow upon a change in pH from 1 to 13, respectively. Although the incorporation 

of such intelligent, eco-friendly tags into food packaging could increase the functionality 

of conventional packaging, some limitations exist with such an approach. Large amounts 

of water carry the risk of contamination during the production process. Additionally, this 

feature and the natural origin of such an approach lead to faster biodegradation, which 

makes this product suitable for short-term use only, e.g., in meat, fish, or fruit/vegetable 

packaging. Moreover,  the occurrence of  starch  significantly  influences  the  color of  the 

tags, increasing incorrect readings. 

A prospective study was conducted by Wu et al. [134]. A CS/agarose/anthocyanin 

hydrogel obtained with the use of electrochemical deposition (writing) was obtained as a 

detector of fish freshness. The CS and agarose provide adequate mechanical properties as 

a result of hydrogen bonding, while anthocyanins serve as a colorimetric detector upon 

pH changes. 

While the hydrogel system was placed on a Pt conductive surface that served as an 

anode, and stainless steel wire served as a cathode, a negative potential between the sur-

face and the hydrogel occurred. By using stainless steel as a writing pen, a variety of in-

formation could be written with the anthocyanin on the hydrogel. By providing an ade-

quate pH gradient in the cathode neighborhood, the electrodeposited anthocyanin in the 

CS/agarose hydrogel showed clear colorimetric information regarding pH changes. 

The rise in pH near the wire led to the distinguished anthocyanin color change from 

red to blue. The hydrogel system after electrowiring showed a Young’s modulus of c.a. 

3144 MPa, a tensile strength of 111 MPa, and an elongation at break of c.a. 30%. These 

properties are impressive in comparison with other hydrogel-based films and currently 

used petroleum-based polymers in the food packaging industry, and could be an interest-

ing path for future research dedicated to intelligent food packaging. 
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Although anthocyanin incorporation has huge potential in use as freshness indica-

tors, their storage conditions have to be considered while designing their applicability in 

the real world. Since anthocyanins are UV-sensitive, which leads to their degradation and 

thus loss of color, they need to be incorporated into a hydrogel film with good UV barrier 

properties [135]. Another crucial factor is the instability of anthocyanins at higher temper-

atures. According to Alighourchi et al. [136], the stability of anthocyanins is ensured at 

c.a. 5 °C, while storing anthocyanins at c.a. 40 °C could lead to rapid degradation. Antho-

cyanins may therefore be useful for food products that need to be stored in a refrigerator, 

such as meat, shrimp, fish, or some fruits and vegetables. 

6. Combination of Active and Intelligent Hydrogel-Based Packaging 

Currently, there is a strong trend of combining the properties of AP and IP. Although 

AP and IP alone bring many possibilities, providing both functionalities in one cutting-

edge approach is tempting. This could be achieved by incorporating anthocyanins or na-

noparticles with antimicrobial or antioxidant properties into current IP approaches, or by 

incorporating colorimetric indicators into AP [137,138]. 

An interesting study was conducted by Wang et al. [137], who obtained a pH-sensi-

tive CS/black soybean seed coat extract (BSSCE) hydrogel film with antioxidant properties 

as IP. In this composite, CS was a hydrogel matrix with biodegradation capability, ade-

quate mechanical properties, and gas permeability, while BSSCE provided pH sensitivity 

and antioxidant properties. The results showed that the presence of BSSCE in the hydrogel 

film increased tensile strength by 1.5-fold and elongation at break by 1.6-fold in the CS 

film, reaching a tensile strength in the range of 20–23 MPa and an elongation at break in 

the range of 65–74%. These values are within  the range of commercial  food packaging 

values. 

The color change upon a certain pH occurred as an effect of the anthocyanin’s struc-

tural transformation. It was especially visible at pH 3–4, where BSSCE was bright red. At 

a pH of 5–7,  it changed  to violet, and  turned blue at 8–10. The addition of BSSCE also 

increased the UV barrier of the film as a result of decreased UV transmittance, leading to 

a value of zero, and decreased the water vapor permeability of the hydrogel film by 1.3-

fold. Additionally, the addition of BSSCE resulted in increased radical scavenging activi-

ties in the range of 34–52% due to the reaction of phenolic hydroxyl groups with free rad-

icals. Such an approach could be suitable for active and intelligent food packaging. 

The idea of intelligent/active hydrogel-based packaging seems to provide all of the 

needed functionalities of food packaging. However, tuning the chemical composition of 

hydrogel films that provide all of the properties required to implement them into the mar-

ket is challenging. For instance, Qi et al. [139] obtained color-stable PVA/CS/purple tomato 

anthocyanin (PTA)/CaCl2 hydrogel-based films as AP/IP. The PVA/CS served as hydro-

gel-based matrices, while PTA provided colorimetric functionality and antioxidant prop-

erties. The CaCl2 served as a crosslinking agent and reinforced the physical properties. The 

antioxidant properties of the composite on DPPH free radicals reached c.a. 38% and anti-

microbial properties against E. coli reached c.a. 25%. The pH response of the films occurred 

after 8 min from pink to gray, and ultimately to green, in the pH range of 2–3, 4–10, and 

11–12, respectively, which was additionally confirmed by studies of monitoring pork meat 

freshness for 3 days. The tensile strength and elongation at break of PVA/CS/PTA/CaCl2 

was c.a. 39 MPa and 56.5%, respectively. Although CaCl2 did not significantly increase the 

tensile strength, elongation at break was almost 2-fold higher after the addition of CaCl2s. 

Those mechanical properties meet the food packaging standards (Tables 1 and 4). Still, the 

water vapor permeability showed  that the presence of Ca2+  ions in PVA/CS/PTA/CaCl2 

decreased the water barrier capacity of the hydrogel film, resulting in an increase in WVP 
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as a result of the disruption of hydrogen bonding, limiting the number of interaction sites 

for water molecules. 

Another challenge in designing intelligent/active food packaging, as with most of the 

natural bio-based hydrogel films, is the difficulty in obtaining adequate mechanical prop-

erties that are comparable with petroleum-based plastics. Such an example is the polyvi-

nylpyrrolidone-carboxymethylcellulose-bacterial  cellulose-guar  gum  (PVP-CMC-BC-

GG)-based hydrogel films functionalized with clove/cinnamon essential oil (EO) to extend 

the  shelf  life of cheese  [138].  In  this composite, PVP-CMC-BC was a bio-based, biode-

gradable hydrogel matrix with good film-forming ability, while GG  improved  the me-

chanical properties, i.e., elasticity, tensile strength, and elongation at break, of the hydro-

gel system, making them suitable for the food packaging industry (Tables 1 and 4) [140]. 

Additionally, anthocyanin pH-based stickers were immobilized to the hydrogel films to 

monitor the spoilage of the cheese. The EO functionalization provided antimicrobial prop-

erties against Bacillus and Staphylococcus, E. coli and Klebsiellas, and fungi of Aspergillus and 

Candida. The interaction between lactic acid and other organic acids in cheese with antho-

cyanins resulted in the change of the pH stickers’ color into pink, with more acidic condi-

tions corresponding to cheese spoilage leading to more reddish stickers. The PVP-CMC-

BC-GG hydrogel film showed 95% biodegradation after 60 days under moist soil condi-

tions. The composite hydrogel film prolonged the shelf life of the cheese for up to 12 more 

days. Although most of the properties of the hydrogel were favorable, some of them neg-

atively  influenced  the  composite  properties.  The  addition  of  clove/cinnamon  EO  en-

hanced Young’s modulus by 99% and tensile strength by 51% but decreased the elonga-

tion at break by c.a. 69%. Although the mechanical properties of PVP-CMC-BC-GG lay 

within the ranges of commercial food packaging (Tables 1 and 4), functionalization with 

clove/cinnamon EO decreased the elasticity of the hydrogel film, limiting its potential use 

as food packaging. 

The trials of providing additional components or other layers could increase the func-

tionalities and physical properties of hydrogel-based packaging. However, such function-

alization could also decrease other properties of the composite. For instance, Li et al. [127] 

obtained a PVA-CS/nano-ZnO/SA/cyanidin  chloride pH-sensitive antimicrobial bilayer 

film. The first layer was composed of SA, while the second one consisted of PVA-CS ob-

tained via the casting method and subsequently crosslinked with Ca2+ ions. In this com-

posite, PVA-CS/SA are biodegradable, biocompatible polymers with good film-forming 

properties, while ZnO2 particles provide an antimicrobial agent. The presence of cyanidin 

chloride  increased  tensile strength and  the UV barrier, as well as swelling ability, and 

decreased the WVP by 2-fold in comparison to the film without anthocyanin. The antho-

cyanin additionally provided a visible color change when the pH changed from 2 to 12 

from  red  to  yellow  as  a  result  of  the  structural  changes  of  anthocyanins. The  results 

showed a homogenous structure of bilayer films and enhanced physical properties, i.e., 

better  light  transmission  and  an  improved UV  barrier.  Still,  the  antimicrobial  effects 

against E. coli and S. aureus were comparable for the single and bilayer films. Additionally, 

better mechanical properties were obtained for single PVA-CS layered films than for PVA-

CS/SA bilayer films. The tensile strength and elongation at break were, respectively, a c.a. 

1.5-fold increase and a c.a. 5-fold increase for the PVA-CS single layer in comparison to 

the bilayer film. The authors reported  that  this was most  likely  the effect of decreased 

interactions between polymeric chains due to the presence of anthocyanins. 

Finally, the most common problem in designing intelligent/active food packaging is 

providing  simultaneous  effective  sensing  and  antimicrobial/antioxidant  properties. 

Alpaslan et al. [141] designed a poly(gelatin-co-N,N-dimethyl acrylamide/citric acid/ba-

silicum extract (DMAAm/CA/BE) hydrogel as IP for monitoring the pH changes of pack-

aged food but also providing antimicrobial and antioxidant properties. In this composite, 
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DMAAm decreased the high water solubility of GEL. Additionally, DMAAm, CA, and BE 

improved the mechanical properties of the GEL, obtaining a storage modulus of c.a. 500 

MPa. BE served as an additional pigment, as well as an antimicrobial and antioxidant 

agent. The composite material shows visible differences in pH changes, with a bright color 

when the pH was near 1, and an intense dark color when the pH changed to 12. However, 

strong antimicrobial and antioxidant properties and BE co-pigmentation led to many dif-

ficulties in simultaneously sensing changes in pH and antimicrobial and antioxidant ef-

fects in packaged food. 

In other studies, Mirzaei et al. [120] fabricated a hydrogel film composed of g κ-car-

rageenan loaded with either quercetin (CG/QUE) or eucalyptus leaf extract (CG/ELE) to 

prolong the shelf life and monitor the spoilage of chicken meat. The hydrogel film showed 

a high transparency of 90%, a high tensile strength of 13.2 MPa, a visible color change of 

QUE and ELE from bright yellow to dark yellow in the pH range of 1–12, and antimicro-

bial properties against S. aureus, S. epidermidis, B. subtilis, E. coli, P. aeruginosa, and K. pneu‐

monia. However, these studies also revealed some differences in the pH measurement re-

sults of CG-ELE films depending on the eucalyptus species, harvesting season, region, or 

extraction method. 

7. Comparison and Discussion of the Mechanical Properties of   

Conventional Non-Biodegradable and Degradable Food Packaging, and   

Currently Studied Approaches That Are Essential for Food Packaging 

Since food packaging is exposed to various static and dynamic forces, depending on 

the type of food, food storage conditions, environments, and shelf life, as well as time and 

the  form of  transportation, different mechanical properties are required  [142]. Young’s 

modulus, tensile strength, elongation at break, stiffness, and toughness are the most com-

mon parameters studied for materials dedicated to food packaging. Non-degradable pe-

troleum-based plastics are still in common use as food packaging because of their excel-

lent mechanical properties  (Table 1). For  instance, according  to  the  literature  [103,119], 

low-density polyethylene  (LDPE)  is one of  the most attractive and hence popular  food 

packaging materials  (Table 1).  In  the case of biodegradable polymers, when designing 

cutting-edge food packaging, the main problem is providing a balance between adequate 

stiffness, toughness, and elasticity. Some of them are currently in common use as packing 

films, bags, or short-term packaging (Table 2). Although they are characterized by a wide 

range of Young’s modulus and tensile strength values that could be comparable to con-

ventional plastics, they still lack adequate elasticity, i.e., biodegradable materials are char-

acterized by significantly lower elongation at break values than conventional plastics (Ta-

bles 1 and 2). For instance, PHB possesses good tensile strength but is very fragile. Another 

problem is the poor mechanical stability of biodegradable polymers, which could be over-

come by the proper modifications [143]. In this respect, functionalization with micro- and 

nano-additives and composite formation, e.g., via polymerization, copolymerization, and 

blending, as well as by  layer-by-layer film preparation,  is commonly used  to  tune and 

improve the mechanical properties of biodegradable polymers. 

Regarding most hydrogel-based films as AP, a significant disadvantage is their in-

sufficient mechanical properties (Table 3). For instance, Shaghaleh et al. [76] obtained a 

TOCNF3/CPNIPAM-AM hydrogel film with an improved elasticity of 20% elongation at 

break, but Young’s modulus was  c.a. 20,000  times  lower  than  the  lowest value  in  the 

Young’s modulus range for LDPE. In other studies [75], a CPTE hydrogel film was ob-

tained with an excellent elongation at break of c.a. 210%, but Young’s modulus and the 

tensile strength were only 0.003 GPa and 0.09 MPa, respectively. Nonetheless, CMC-based 

hydrogel films possess mechanical properties that could be valuable from the perspective 
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of food packaging. The Young’s modulus, tensile strength, and elongation at break were 

in the ranges of 0.1–0.8 GPa, 3.8–62 MPa, and 10–400%, respectively (Table 3). These val-

ues are in the range of LDPE, proving that these materials could be useful as active food 

packaging, especially from the perspective of mechanical properties. 

Table 1. Mechanical properties of non-biodegradable food packaging and types of food packaging. 

Material 

Young’s 

Modulus 

(GPa) 

Tensile 

Strength 

(MPa) 

Elongation 

(%) 

Type of Food 

Packaging 
Ref. 

Low-Density 

Polyethylene 

(LDPE) 

0.11–0.45  2.7–200  100–956 
 food wrap 

 bread bags 

[103,144,

145] 

High-Density 

Polyethylene 

(HDPE) 

0.6–1.1  17–45  10–1200 

 milk 

packaging 

 beverage 

bottles 

[144–146] 

PP  1.1–1.5  31–43  500–650 

 yogurt 

containers, 

 margarine 

tubs, 

[144,145] 

PET  2.8–4.1  48–270  45–100 

 beverage 

bottles, 

 boil-in-bag 

pouches 

[144,145] 

PC  2.4  65.5  110 

 water bottles 

 sterilizable 

baby bottles 

[142,147] 

PVA  -  37.5  126 
 food 

packaging film 
[119,148] 

Polyvinylide

ne Chloride 

(PVDC) 

0.3–1.1    48–148  40–100 

 flexible 

monolayer film 

packaging 

[142,144] 

EVOH  2.1–2.6  59–77  230–380 

 multilayered 

films, e.g., milk 

packaging 

[142,144] 

PA  0.69–1.7  41–165  300–400   nylon bags  [144] 

PS  -  30–60  - 

 hot beverage 

cups, 

 takeaway 

boxes,   

 egg cartons, 

 meat trays 

[142,145] 

PCV  up to 4.1  10–55  14–450 

 cooking oil 

bottles,   

 meat 

packaging   

[144,145] 

PTFE  -  7–28  -  -  [142] 
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Table 2. Mechanical properties of biodegradable polymers. 

Material 

Young’s 

Modulus 

(GPa) 

Tensile 

Strength 

(MPa) 

Elongation 

(%) 
Type of Food Packaging  Ref. 

PLA  2.3  32  5 

 packaging films, 

 thermoformed cups   

 short-shelf-life bottles 

[142] 

PCL  0.21–0.44  20–42  2.5–6   plastic bags  [142,149] 

PHB  3.5–4  43  5–8 
 fruit and vegetable 

packaging 
[142,149] 

PHBV  0.2  25–40  13–20 
 packaging of solid 

food, e.g., trays or jars 

[142,150,

151] 

Table 3. Properties of hydrogel-based AP. 

Material 

Young’s 

Modulus 

(GPa) 

Tensile 

Strength 

(MPa) 

Elongation 

(%) 
Extending Shelf Life  Ref. 

TOCNF3/CP

NIPAM-AM 
5.4 x10−6  -  20.1  5 days  [76] 

CS/PU/EBs  -  0.77–4.90  135–196  -  [69] 

HPMC/SKEO 0.003–0.013  19–44  10–17  30 days  [82] 

CPTE  0.003  0.09  c.a. 210  7 days  [83] 

CMC/PVA/P

EI/TA 
-  0.38  400  7 days  [71] 

CMC/MMT/ 

ε-PL 
0.317  9.2  22.5  2 days  [152] 

CMC/SA 

/Thymus 

vulgaris 

purified 

leaves extract 

(TVE). 

-  62.2  61.1  25 days  [153] 

CMC/PVA/A

loe vera 
-  12.8  30  13 days  [154] 

PU/CS/ZnO 

NPs 
-  8.1  2  9 days  [90] 

MC/GA/ZnO 

NPs 
2.42  60.3  8  27 days  [93] 

CMC/GEL/Z

nO NPs 
0.8  45  10  -  [94] 

CMC/PVA/C

uS NPs 
0.03  0.034  180  6 days  [84] 

GEL/CMC, 

PVA, and 

SiO2NPs 

-  6.81  118  -  [95] 

CMC/NFC/K

MnO4 
0.1  34  180  30 days  [96] 

Considering hydrogel films as IP, the mechanical properties are not as significant as 

those of AP or  traditional packaging. Many approaches for IP are not used as a whole 

package, but only a small part of it. For instance, for TTIs, hydrogel-based materials are 
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usually in the form of pads or tags conjugated with conventional packaging and could 

differ mechanically from LDPE and HDPE, which are commercially used as food packag-

ing [119]. 

In the case of active and intelligent food packaging, it appears to be different. Similar 

to AP, the mechanical properties of these approaches play a crucial role. Table 4 presents 

some of the examples, where Young’s modulus, tensile strength, and elongation at break 

were,  respectively,  in  the ranges of 0.9–1.9 GPa, 13–39 MPa, and 5–74%. These values, 

especially Young’s modulus and tensile strength, correspond to those of LDPE or HDPE. 

Elasticity partially lies in the lower commercial packaging ranges, but it is the parameter 

that could be at least higher than 10%. This could be achieved by the addition of other 

substances, e.g., elastomers, to the hydrogel system, but other properties, such as biodeg-

radability, adequate Young’s modulus and tensile strength, antimicrobial properties, and 

indicator sensitivity, need to be simultaneously kept. 

Table 4. Properties of active and intelligent hydrogel-based packaging. 

Material 
Young’s 

Modulus (GPa) 

Tensile 

Strength (MPa) 

Elongation 

(%) 

Extending 

Shelf Life 
Ref. 

PVP-CMC-BC-

GG 
0.94  25.9  21  15 days  [140] 

PVP-CMC-BC-

GG-EOs 
1.4–1.87 GPa  c.a. 39 MPa  c.a. 6  12 days  [138] 

CS/BSSCE    20–23 MPa  65–74  -  [137] 

PVA/CS/PTA/

CaCl2 
-  39 MPa  56.5  -  [139] 

PVA-CS/nano-

ZnO/SA/cyani

din chloride 

-  23–31 MPa  20–34  -  [139] 

CG-ELE  -  13.2 MPa  5    -  [120] 

8. Conclusions 

Biopolymer-based packaging materials are at  the  forefront of active packaging re-

search mostly due to their biodegradability, renewability, and biocompatibility. This is a 

result of emerging environmental problems coming from petroleum-based packaging and 

increasing consumer awareness. Another factor that has undoubtedly contributed to the 

field of food packaging is its improved functionality. Providing antimicrobial/antioxidant 

properties and detailed information on the food’s grade, characteristics, and safety plays 

a crucial role in modern food packaging approaches. Hydrogel-based films are great can-

didates, offering a number of advantages. First of all, they could absorb exudates from 

food. Additionally, bio-based hydrogel films are non-toxic, inexpensive, and show great 

biodegradation ability and processability. However, the achievement of adequate barri-

ers, mechanical strength, and elasticity in hydrogel-based hydrogel films simultaneously 

is still challenging. Currently, the practical application of bio-based hydrogel films is lim-

ited, mainly covering the packaging of short-shelf-life food products such as fruits and 

vegetables, which  require high humidity and  respiration.  In  the  case of  long-shelf-life 

products such as dry pasta, conventional petroleum-based food packaging is still in com-

mon use due to providing an adequate barrier and mechanical properties simultaneously 

[155,156]. One of the directions toward overcoming the problem of insufficient mechanical 

properties is functionalization through polymer blending and the addition of nanoparti-

cles/nanofibers. It was proven that hybrid hydrogels, such as hydrogels loaded with na-

noparticles, show  improved mechanical or  thermal properties and could overcome  the 

main limitations of hydrogel use in food packaging. Plenty of nanomaterials have already 
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been  tested as additives,  improving  the hydrogel’s water/gas barrier,  thermal stability, 

and mechanical properties and increasing the hydrogel’s potential use in biomedical and 

food packaging. In this field, CuS, SiO2, and ZnO nanoparticles or cellulose nanofibers are 

commonly used. 

Future studies on bio-based hydrogels dedicated to food packaging will most likely 

focus on  their  functionalization with nanofibers, which, according  to  the  literature, has 

huge potential  in overcoming  issues  related  to  the poor mechanical properties of bio-

based hydrogels. Other future research directions might extend the functionalities of food 

packaging. In this respect, stimuli-responsive hydrogels, e.g., pH-responsive hydrogels, 

could be conjugated with RFID, in which hydrogel structural deformations could provide 

an accurate response regarding food quality and freshness. Finally, an important direction 

of research on innovative food packaging based on hydrogels is the creation of applica-

tions for mobile devices such as smartphones, enabling customers to obtain more accurate 

information  about  food  products  in  a  user-friendly way.  For  instance,  conjugating  a 

smartphone application with hydrogel colorimetric indicators into a QR code could iden-

tify the food product and provide information on its real freshness [157]. This approach 

could allow tracking and qualifying food products, while smartphone applications could 

evaluate food quality, freshness, and spoilage. 

Author Contributions: Conceptualization, B.N.-S.; validation, B.N.-S. and P.Ł.S.; formal analysis, 

B.N.-S. and P.Ł.S.; writing—original draft preparation, B.N.-S.; writing—review and editing, B.N.-

S. and P.Ł.S.; visualization, B.N.-S. and P.Ł.S.; supervision, P.Ł.S. All authors have read and agreed 

to the published version of the manuscript. 

Funding: This research received no external funding. 

Institutional Review Board Statement: Not applicable. 

Data Availability Statement: No new data were created or analyzed in this study. 

Conflicts of Interest: The authors declare no conflicts of interest. 

References 

1. Nilsen-Nygaard, J.; Fernández, E.N.; Radusin, T.; Rotabakk, B.T.; Sarfraz, J.; Sharmin, N.; Pettersen, M.K. Current status of biobased 

and biodegradable food packaging materials: Impact on food quality and effect of innovative processing technologies. Compr. Rev. 

Food Sci. Food Saf. 2021, 20, 1333–1380. 

2. Sudheer, S.; Bandyopadhyay, S.; Bhat, R. Sustainable polysaccharide and protein hydrogel-based packaging materials for food prod-

ucts: A review. Int. J. Biol. Macromol. 2023, 248, 125845. 

3. Verma, M.K.; Shakya, S.; Kumar, P.; Madhavi, J.; Murugaiyan, J.; Rao, M.V.R. Trends in packaging material for food products: Histor-

ical background, current scenario, and future prospects. J. Food Sci. Technol. 2021, 58, 4069–4082. 

4. Romão, S.; Bettencourt, A.; Ribeiro, I.A.C. Novel Features of Cellulose-Based Films as Sustainable Alternatives for Food Packaging. 

Polymers 2022, 14, 4968. 

5. PlasticsEurope.  Circular  Economy  for  Plastics—An  European  Analysis.  March  2024.  Available  online:  https://plas-

ticseurope.org/knowledge-hub/the-circular-economy-for-plastics-a-european-analysis-2024/ (accessed on 19 March 2024) 

6. Guillard, V.; Gaucel, S.; Fornaciari, C.; Angellier-Coussy, H.; Buche, P.; Gontard, N. The next generation of sustainable food packaging 

to preserve our environment in a circular economy context. Front. Nutr. 2018, 5, 121. 

7. Bauer, A.-S.; Tacker, M.; Uysal-Unalan, I.; Cruz, R.M.S.; Varzakas, T.; Krauter, V. Recyclability and Redesign Challenges in Multilayer 

Flexible Food Packaging—A Review. Foods 2021, 10, 2702. 

8. Pivnenko, K.; Eriksen, M.K.; Martín-Fernández, J.A.; Eriksson, E.; Astrup, T.F. Recycling of plastic waste: Presence of phthalates in 

plastics from households and industry. Waste Manag. 2016, 54, 44–52. 

9. Batista, R.A.; Espitia, P.J.P.; Quintans, J.D.S.S.; Freitas, M.M.; Cerqueira, M.; Teixeira, J.A.; Cardoso, J.C. Hydrogel as an alternative 

structure for food packaging systems. Carbohydr. Polym. 2019, 205, 106–116. 



Polymers 2025, 17, 1005  25  of  30 
 

 

10. Badía, J.D.; Vilaplana, F.; Karlsson, S.; Ribes-Greus, A. Thermal analysis as a quality tool for assessing the influence of thermo-mechan-

ical degradation on recycled poly (ethylene terephthalate). Polym. Test. 2009, 28, 169–175. 

11. Müller, A.J.; Feijoo, J.L.; Alvarez, M.E.; Febles, A.C. The calorimetric and mechanical properties of virgin and recycled poly (ethylene 

terephthalate) from beverage bottles. Polym. Eng.Sci. 1987, 27, 796–803. 

12. Yadav, P.; Silvenius, F.; Katajajuuri, J.M.; Leinonen, I. Life cycle assessment of reusable plastic food packaging. J. Clean. Prod. 2024, 448, 

141529. 

13. Ghasemlou, M.; Barrow, C.J.; Adhikari, B. The future of bioplastics in food packaging: An industrial perspective. Food Packag. Shelf Life 

2024, 43, 101279. 

14. Bucci, D.Z.; Tavares LB, B.; Sell, I. Biodegradation and physical evaluation of PHB packaging. Polym. Test. 2007, 26, 908–915. 

15. Niemczyk-Soczynska, B.; Kolbuk, D.; Mikulowski, G.; Ciechomska, I.A.; Sajkiewicz, P. Methylcellulose/agarose hydrogel loaded with 

short electrospun PLLA/laminin fibers as an injectable scaffold for tissue engineering/3D cell culture model for tumour therapies. RSC 

Adv. 2023, 13, 11889–11902. 

16. Pereira, R.F.; Carvalho, A.; Gil, M.H.; Mendes, A.; Bártolo, P.J. Influence of Aloe vera on water absorption and enzymatic in vitro 

degradation of alginate hydrogel films. Carbohydr. Polym. 2013, 98, 311–320. 

17. Roy, N.; Saha, N.; Sáha, P. Biodegradable hydrogel film for food packaging. In Recent Researches in Geography, Geology, Energy, Envi‐

ronment and Biomedicine, Proceedings of the 4th WSEAS International Conference on EMESEG’11, Corfu Island, Greece, 14–16 July 2011; World 

Scientific and Engineering Academy and Society (WSEAS): Attica, Greece, 2011; pp. 329–334. 

18. Platt, D. The future of biodegradable films for flexible packaging. In The Future of Biodegradable Films for Flexible Packaging; Pira Inter-

national Ltd.: Letherhead, UK, 2006. 

19. Robertson, G. State-of-the-art biobased food packaging materials. In Environmentally Compatible Food Packaging; Woodhead Publishing: 

Sawston, CA, USA, 2008. 

20. Thapliyal, D.; Karale, M.; Diwan, V.; Kumra, S.; Arya, R.K.; Verros, G.D. Current status of sustainable food packaging regulations: 

Global perspective. J. Sustain. 2024, 16, 5554. 

21. Marsh, K.; Bugusu, B. Food packaging—Roles, materials, and environmental issues. J. Food Sci. 2007, 72, R39–R55. 

22. de Carvalho, A.P.A.; Junior, C.A.C. Green strategies for active food packagings: A systematic review on active properties of graphene-

based nanomaterials and biodegradable polymers. Trends Food Sci. Technol. 2020, 103, 130–143. 

23. Nešić, A.; Cabrera-Barjas, G.; Dimitrijević-Branković, S.; Davidović, S.; Radovanović, N.; Delattre, C. Prospect of polysaccharide-based 

materials as advanced food packaging. Molecules 2019, 25, 135. 

24. Firouz, M.S.; Mohi-Alden, K.; Omid, M. A critical review on intelligent and active packaging in the food industry: Research and de-

velopment. Int. Food Res. 2021, 141, 110113. 

25. Al Mahmud, M.Z.; Mobarak, M.H.; Hossain, N. Emerging trends in biomaterials for sustainable food packaging: A comprehensive 

review. Heliyon 2024, 10, e24122. 

26. Enríquez-Martínez, V.; Niembro-García, I.J.; Marmolejo-Saucedo, J.A. A Life Cycle Assessment (LCA) of Antibacterial Gel Production. 

In Computer Science and Engineering in Health Services, Proceedings of the 4th EAI International Conference, COMPSE 2020, Online, 26 No‐

vember 2020; Marmolejo-Saucedo, J.A., Vasant, P., Litvinchev, I., Rodríguez-Aguilar, R., Saucedo-Martínez, J.A., Eds.; Springer Inter-

national Publishing: Cham, Switzerland, 2021; pp. 12–27. 

27. Yates, M.R.; Barlow, C.Y. Life cycle assessments of biodegradable, commercial biopolymers—A critical review. Resour. Conserv. Recycl. 

2013, 78, 54–66. 

28. Banerjee, R.; Ray, S.S. Sustainability and life cycle assessment of thermoplastic polymers for packaging: A review on fundamental 

principles and applications. Macromol. Mater. Eng. 2022, 307, 2100794. 

29. Piringer, O.G.; Baner, A.L. Permeation of gases, water vapor and volatile organic compounds. In Plastic Packaging Materials for Food: 

Barrier Function, Mass Transport, Quality Assurance and Legislation; John Wiley & Sons: Hoboken, NJ, USA, 2000; pp. 239–243. 

30. Michaels, A.S.; Bixler, H.J. Solubility of gases in polyethylene. J. Polym. Sci. 1961, 50, 393–412. 

31. Lange, J.; Wyser, Y. Recent innovations in barrier technologies for plastic packaging—A review. Packag. Technol. Sci. 2003, 16, 149–158. 

32. Kamal, M.R.; Jinnah, I.A.; Utracki, L.A. Permeability of oxygen and water vapor through polyethylene/polyamide films. Polym. Eng. 

Sci. 1984, 24, 1337–1347. 

33. Ghosal, K.; Ghosh, S. Biodegradable polymers from lignocellulosic biomass and synthetic plastic waste: An emerging alternative for 

biomedical applications. Mater. Sci. Eng. R Rep. 2023, 156, 100761. 

34. de Carvalho, A.P.A.; Conte-Junior, C.A. Food-derived biopolymer kefiran composites, nanocomposites and nanofibers: Emerging 

alternatives to food packaging and potentials in nanomedicine. Trends Food Sci. Technol. 2021, 116, 370–386. 



Polymers 2025, 17, 1005  26  of  30 
 

 

35. Cushen, M.; Kerry, J.; Morris, M.; Cruz-Romero, M.; Cummins, E. Nanotechnologies in the food industry—Recent developments, risks 

and regulation. Trends Food Sci. 2012, 24, 30–46. 

36. Khalesi, H.; Lu, W.; Nishinari, K.; Fang, Y. New insights into food hydrogels with reinforced mechanical properties: A review on 

innovative strategies. Adv. Colloid Interface Sci. 2020, 285, 102278. 

37. Niemczyk, B.; Sajkiewicz, P.; Kolbuk, D. Injectable hydrogels as novel materials for central nervous system regeneration. J. Neural Eng. 

2018, 15, 051002. 

38. Niemczyk-Soczynska, B.; Gradys, A.; Kolbuk, D.; Krzton-Maziopa, A.; Sajkiewicz, P. Crosslinking kinetics of methylcellulose aqueous 

solution and its potential as a scaffold for tissue engineering. Polymers 2019, 11, 1772. 

39. Otoni, C.G.; Espitia, P.J.; Avena-Bustillos, R.J.; McHugh, T.H. Trends in antimicrobial food packaging systems: Emitting sachets and 

absorbent pads. Food Res Int. 2016, 83, 60–73. 

40. Huang, K.; Wang, Y. Recent applications of regenerated cellulose films and hydrogels in food packaging. Curr. Opin. Food Sci. 2022, 

43, 7–17. 

41. Hussain, S.; Akhter, R.; Maktedar, S.S. Advancements in sustainable food packaging: From eco-friendly materials to innovative tech-

nologies. Sustain. Food Technol. 2024, 2, 1297–1364. 

42. Niemczyk-Soczynska, B.; Zaszczyńska, A.; Zabielski, K.; Sajkiewicz, P. Hydrogel, electrospun and composite materials for bone/carti-

lage and neural tissue engineering. Materials 2021, 14, 6899. 

43. Singh, A.K.; Itkor, P.; Lee, Y.S. State-of-the-Art Insights and Potential Applications of Cellulose-Based Hydrogels in Food Packaging: 

Advances towards Sustainable Trends. Gels 2023, 9, 433. 

44. Kontominas, M.G. Use of Alginates as Food Packaging Materials. Foods 2020, 9, 1440. 

45. Manzoor, A.; Dar, A.H.; Pandey, V.K.; Shams, R.; Khan, S.; Panesar, P.S.; Khan, S.A. Recent insights into polysaccharide-based hydro-

gels and their potential applications in food sector: A review. Int. J. Biol. Macromol. 2022, 213, 987–1006. 

46. Klein, M.; Poverenov, E. Natural biopolymer-based hydrogels for use in food and agriculture. J. Sci. Food Agric. 2020, 100, 2337–2347. 

47. Ullah, F.; Othman, M.B.H.; Javed, F.; Ahmad, Z.; Akil, H.M. Classification, processing and application of hydrogels: A review. Mater. 

Sci. Eng. C. 2015, 57, 414–433. 

48. Saha, N.; Benlikaya, R.; Slobodian, P.; Saha, P. Breathable and polyol based hydrogel food packaging. J. Biobased Mater. Bioenergy 2015, 

9, 136–144. 

49. Roy, N.; Saha, N.; Kitano, T.; Saha, P. Biodegradation of PVP–CMC hydrogel film: A useful food packaging material. Carbohydr. Polym. 

2012, 89, 346–353. 

50. Campanella, G.; Ghaani, M.; Quetti, G.; Farris, S. On the origin of primary aromatic amines in food packaging materials. Trends Food 

Sci. Technol. 2015, 46, 137–143. 

51. Szabó, B.S.; Petrovics, N.; Kirchkeszner, C.; Nyiri, Z.; Bodai, Z.; Eke, Z. Stability study of primary aromatic amines in aqueous food 

simulants under storage conditions of food contact material migration studies. Food Packag. Shelf Life 2022, 33, 100909. 

52. Auras, R.; Harte, B.; Selke, S. An overview of polylactides as packaging materials. Macromol. Biosci. 2004, 4, 835–864. 

53. Şen, F.; Uzunsoy, İ.; Başturk, E.; Kahraman, M.V. Antimicrobial agent-free hybrid cationic starch/sodium alginate polyelectrolyte films 

for food packaging materials. Carbohydr. Polym. 2015, 170, 264–270. 

54. Heydari, R.; Bavandi, S.; Javadian, S.R. Effect of sodium alginate coating enriched with horsemint (Mentha longifolia) essential oil on 

the quality of bighead carp fillets during storage at 4 °C. Food Sci. Nutr. 2015, 3, 188–194. 

55. Nampoothiri, K.M.; Nair, N.R.; John, R.P. An overview of the recent developments in polylactide (PLA) research. Bioresour. Technol. 

2010, 101, 8493–8501. 

56. Gong, W.; Huang, H.B.; Wang, X.C.; He, W.Y.; Hou, Y.Y.; Hu, J.N. Construction of a sustained-release hydrogel using gallic acid and 

lysozyme with antimicrobial properties for wound treatment. Biomater. Sci. 2022, 10, 6836–6849. 

57. Farris, S.; Schaich, K.M.; Liu, L.; Piergiovanni, L.; Yam, K.L. Development of polyion-complex hydrogels as an alternative approach 

for the production of bio-based polymers for food packaging applications: A review. Trends Food Sci. Technol. 2009, 20, 316–332. 

58. Li, Y.; Shan, P.; Yu, F.; Li, H.; Peng, L. Fabrication and characterization of waste fish scale-derived gelatin/sodium alginate/carvacrol 

loaded ZIF-8 nanoparticles composite films with sustained antibacterial activity for active food packaging. Int. J. Biol. Macromol. 2023, 

230, 123192. 

59. Boccia, A.C.; Pulvirenti, A.; Cerruti, P.; Silvetti, T.; Brasca, M. Antimicrobial starch-based cryogels and hydrogels for dual-active food 

packaging applications. Carbohydr. Polym. 2024, 342, 122340. 

60. Malektaj, H.; Drozdov, A.D.; Fini, E.; Christiansen, J.D.C. The effect of pH on the viscoelastic response of alginate–montmorillonite 

nanocomposite hydrogels. Molecules 2024, 29, 244. 



Polymers 2025, 17, 1005  27  of  30 
 

 

61. Galante, R.; Pinto, T.J.; Colaco, R.; Serro, A.P. Sterilization of hydrogels for biomedical applications: A review. J. Biomed. Mater. Res. B 

Appl. Biomater. 2018, 106, 2472–2492. 

62. Galante, R.; Rediguieri, C.F.; Kikuchi, I.S.; Vasquez, P.A.S.; Colaco, R.; Serro, A.P.; Pinto, T.J.A.; Santos, H.A. About the sterilization of 

chitosan hydrogel nanoparticles. PLoS ONE 2016, 11, e0168862. 

63. Anderson, N.M.; Benyathiar, P.; Mishra, D.K. Aseptic processing and packaging. In: Food Safety Engineering. Food Engineering Series. 

Springer, Cham, Switzerland. 2020; pp. 661–692. 

64. Labay, C.; Hamouda, I.; Tampieri, F.; Ginebra, M.P.; Canal, C. Production of reactive species in alginate hydrogels for cold atmospheric 

plasma-based therapies. Sci. Rep. 2019, 9, 16160. 

65. Kamlow, M.A.; Vadodaria, S.; Gholamipour-Shirazi, A.; Spyropoulos, F.; Mills, T. 3D printing of edible hydrogels containing thiamine 

and their comparison to cast gels. Food Hydrocoll. 2021, 116, 106550. 

66. Kim, Y.H.; Priyadarshi, R.; Kim, J.W.; Kim, J.; Alekseev, D.G.; Rhim, J.W. 3D-printed pectin/carboxymethyl cellulose/ZnO bio-inks: 

Comparative analysis with the solution casting method. Polymers 2022, 14, 4711. 

67. Zhang, X.N.; Zheng, Q.; Wu, Z.L. Recent advances in 3D printing of tough hydrogels: A review. Compos. B Eng. 2022, 238, 109895. 

68. Vashist, A.; Kaushik, A.; Ghosal, A.; Bala, J.; Nikkhah-Moshaie, R.; Wani, W.A.; Manickam, P.; Nair, M. Nanocomposite hydrogels: 

Advances in nanofillers used for nanomedicine. Gels 2018, 4, 75. 

69. Wang, X.; Yuan, J.; Sun, N.; Jiang, Y.; Yu, Y.; Lai, G.; Yang, X. UV−Curable antibacterial and pH−sensitive eugenol functionalized 

chitosan−polyurethane hydrogels for shelf−life extension of chicken. Food Control. 2025, 168, 110918. 

70. Wahid, F.; Bai, H.; Wang, F.P.; Xie, Y.Y.; Zhang, Y.W.; Chu, L.Q.; Zhong, C. Facile synthesis of bacterial cellulose and polyethylene-

imine based hybrid hydrogels for antibacterial applications. Cellulose 2020, 27, 369–383. 

71. Zhao, D.; Zhang, X.; Zhang, Y.; Xu, E.; Yan, S.; Xu, H.; Li, M. Recent advances in the fabrication, characterization and application of 

starch-based materials for active food packaging: Hydrogels and aerogels. Sustain. Food Technol. 2024, 2, 615–634. 

72. Bodbodak, S.; Rafiee, Z. Recent trends in active packaging in fruits and vegetables. In Eco‐Friendly Technology for Postharvest Produce 

Quality; Elsevier: Amsterdam, The Netherlands, 2016; pp. 77–125. 

73. Mao, S.; Ren, Y.; Wei, C.; Chen, S.; Ye, X.; Jinhu, T. Development of novel EGCG/Fe loaded sodium alginate-based packaging films 

with antibacterial and slow-release properties. Food Hydrocol. 2023, 145, 109032. 

74. Chang, C.; Duan, B.; Cai, J.; Zhang, L. Superabsorbent hydrogels based on cellulose for smart swelling and controllable delivery. Eur. 

Polym. J. 2010, 46, 92–100. 

75. Yang, Z.; Chen, L.; McClements, D.J.; Qiu, C.; Li, C.; Zhang, Z.; Miao, M.; Tian, Y.; Zhu, K.; Jin, Z. Stimulus-responsive hydrogels in 

food science: A review. Food Hydrocoll. 2022, 124, 107218. 

76. Shaghaleh, H.; Hamoud, Y.A.; Xu, X.; Liu, H.; Wang, S.; Sheteiwy, M.; Dong, F.; Guo, L.; Qian, Y.; Li, P. Thermo-/pH-responsive pre-

servative delivery based on TEMPO cellulose nanofiber/cationic copolymer hydrogel film in fruit packaging. Int. J. Biol. Macromol. 

2021, 183, 1911–1924. 

77. Dagnas, S.; Membré, J.-M. Predicting and preventing mold spoilage of food products. J. Food Prot. 2013, 76, 538–551. 

78. Snyder, A.B.; Martin, N.; Wiedmann, M. Microbial Food Spoilage: Impact, Causative Agents and Control Strategies. Nat. Rev. Microbiol. 

2024, 22, 528–542. 

79. Vegad, U.; Patel, M.; Khunt, D.; Zupančič, O.; Chauhan, S.; Paudel, A. pH stimuli-responsive hydrogels from non-cellulosic biopoly-

mers for drug delivery. Front. Bioeng. Biotechnol. 2023, 11, 1270364. 

80. Madivoli, E.S.; Schwarte, J.V.; Kareru, P.G.; Gachanja, A.N.; Fromm, K.M. Stimuli-Responsive and Antibacterial Cellulose-Chitosan 

Hydrogels Containing Polydiacetylene Nanosheets. Polymers 2023, 15, 1062. 

81. Ramakrishnan, R.; Kim, J.T.; Roy, S.; Jayakumar, A. Recent advances in carboxymethyl cellulose-based active and intelligent packaging 

materials: A comprehensive review. Int. J. Biol. Macromol. 2024, 259, 129194. 

82. Aghajani, F.; Rafati, H.; Aliahmadi, A.; Moghimi, R. Novel nanoemulsion-loaded hydroxyl propyl methyl cellulose films as bioactive 

food packaging materials containing Satureja Khuzestanica essential oil. Carbohydr. Polym. Technol. Appl. 2024, 8, 100544. 

83. Yang, L.; Wang, H.; Yang, Y.; Li, Y. Self-healing cellulose-based hydrogels: From molecular design to multifarious applications. Car‐

bohydr. Polym. 2025, 347, 122738. 

84. Zhang, X.; Li, Y.; Guo, M.; Jin, T.Z.; Arabi, S.A.; He, Q.; Ismail, B.B.; Hu, Y.; Liu, D. Antimicrobial and UV Blocking Properties of 

Composite Chitosan Films with Curcumin Grafted Cellulose Nanofiber. Food Hydrocoll. 2021, 112, 106337. 

85. Wang, Y.; Zhao, H.; Huang, L.; Chen, G.; Wei, Z.; Mo, Q.; Chen, Q. Development of chlorine dioxide sustained-release device using 

carboxymethyl cellulose-polyvinyl alcohol-β-cyclodextrin ternary hydrogel and a new sustained-release kinetic model. Cellulose 2023, 

30, 3073–3082. 



Polymers 2025, 17, 1005  28  of  30 
 

 

86. Gang, F.; Xu, M.; Zhang, S.; Zhang, C.; He, J.; Xiao, Y.; Zhang, J. Biodegradable active composite hydrogel packaging for postharvest 

climacteric bananas preservation. Food Chem. 2024, 442, 138494. 

87. Yang, H.; Li, L.; Li, C.; Xu, Z.; Tao, Y.; Lu, J.; Wang, H. Multifunctional and antimicrobial carboxymethyl cellulose-based active hydro-

gel film for fruits packaging and preservation. Food Biosci. 2024, 59, 104005. 

88. Zhao, Y.; Zhou, S.; Xia, X.; Tan, M.; Lv, Y.; Cheng, Y.; Wang, H. High-performance carboxymethyl cellulose-based hydrogel film for 

food packaging and preservation system. Int. J. Biol. Macromol. 2022, 223, 1126–1137. 

89. Zhang, X.; Yang, G.; Jiang, Q.; Fan, J.; Wang, S.; Chen, J. Carboxymethyl cellulose-based photothermal film: A sustainable packaging 

with high barrier and tensile strength for food long-term antibacterial protection. Int. J. Biol. Macromol. 2024, 276, 133910. 

90. Indumathi, M.P.; Rajarajeswari, G.R. Mahua oil-based polyurethane/chitosan/nano ZnO composite films for biodegradable food pack-

aging applications. Int. J. Biol. Macromol. 2019, 124, 163–174. 

91. Kumar, P.S.; Lakshmanan, V.K.; Anilkumar, T.V.; Ramya, C.; Reshmi, P.; Unnikrishnan, A.G.; Jayakumar, R. Retraction of “flexible 

and microporous chitosan hydrogel/Nano ZnO composite bandages for wound dressing: In vitro and in vivo evaluation”. ACS Appl. 

Mater. Interfaces 2019, 11, 28596–28596. 

92. Al-Naamani, L.; Dobretsov, S.; Dutta, J. Chitosan–zinc oxide nanoparticle composite coating for active food packaging applications. 

Innov. Food Sci. Emerg. Technol. 2016, 38, 231–237. 

93. Kurabetta, L.K.; Masti, S.P.; Gunaki, M.N.; Hunashyal, A.A.; Eelager, M.P.; Chougale, R.B.; Kumar, S.P. A synergistic influence of gallic 

acid/ZnO NPs to strengthen the multifunctional properties of methylcellulose: A conservative approach for tomato preservation. Int. 

J. Biol. Macromol. 2024, 277, 134191. 

94. Zafar, A.; Khosa, M.K.; Noor, A.; Qayyum, S.; Saif, M.J. Carboxymethyl cellulose/gelatin hydrogel films loaded with zinc oxide nano-

particles for sustainable food packaging applications. Polymers 2022, 14, 5201. 

95. Sagar, S.; Khalid, U.; Azim, W.; Kanwal, M.; Hossain, N. Reinforcement of biodegradable SiO2NPs-modified cellulose-gelatin hydro-

gel films with antioxidant and antibacterial properties as potential food packaging composite. J. Clust. Sci. 2024, 35, 1613–1162. 

96. Pirsa, S. Nanocomposite base on carboxymethylcellulose hydrogel: Simultaneous absorbent of ethylene and humidity to increase the 

shelf life of banana fruit. Int. J. Biol. Macromol. 2021, 193, 300–310. 

97. Bhasney, S.; Dhar, P.; Katiyar, V. In Sustainable Polymers for Food Packaging: An Introduction; Katiyar, V., Ed.; De Gruyter: Berlin, Ger-

many, 2020; p. 104. 

98. Auras, R.A.; Singh, S.P.; Singh, J.J. Evaluation of oriented poly (lactide) polymers vs. existing PET and oriented PS for fresh food service 

containers. Packag. Technol. Sci. 2005, 18, 207–216. 

99. Kathuria, A.; Abiad, M.G.; Auras, R. Toughening of poly(L-lactic acid) with Cu3BTC2 metal organicframework crystals. Polymers 2013, 

54, 6979–6986. 

100. Gupta, R.K.; Guha, P.; Srivastav, P.P. Investigating the toxicological effects of nanomaterials in food packaging associated with human 

health and the environment. JHM Lett. 2024, 5, 100125. 

101. Ahari, H.; Lahijani, L.K. Migration of silver and copper nanoparticles from food coating. Coatings 2021, 11, 380. 

102. Râpă, M.; Stefan, M.; Popa, P.A.; Toloman, D.; Leostean, C.; Borodi, G.; Matei, E. Electrospun nanosystems based on PHBV and ZnO 

for ecological food packaging. Polymers 2021, 13, 2123. 

103. Athauda, T.; Banerjee, P.C.; Karmakar, N.C. Microwave characterization of chitosan hydrogel and its use as a wireless pH sensor in 

smart packaging applications. IEEE Sens. J. 2020, 20, 8990–8996. 

104. Yang, J.; Shen, M.; Luo, Y.; Wu, T.; Chen, X.; Wang, Y.; Xie, J. Advanced applications of chitosan-based hydrogels: From biosensors to 

intelligent food packaging system. Trends Food Sci. Technol. 2021, 110, 822–832. 

105. Realini, C.E.; Marcos, B. Active and intelligent packaging systems for a modern society. Meat Sci. 2014, 98, 404–419. 

106. Kalpana, S.; Priyadarshini, S.R.; Maria Leena, M.; Moses, J.A.; Anandharamakrishnan, C. Intelligent packaging: Trends and applica-

tions in food systems. Trends Food Sci. Technol. 2019, 93, 145–157. 

107. Yang, L.; Yuan, Q.; Li, T.T.; Lou, C.W.; Hung, C.Y.; Lin, J.H. Exploration and application prospect of the advanced technology of time–

temperature indicators. Text. Res. J. 2025, 95, 404–428. 

108. Wang, Y.; Liu, K.; Zhang, M.; Xu, T.; Du, H.; Pang, B.; Si, C. Sustainable polysaccharide-based materials for intelligent packaging. 

Carbohydr. Polym. 2023, 313, 120851. 

109. Du, H.; Sun, X.; Chong, X.; Yang, M.; Zhu, Z.; Wen, Y. A review on smart active packaging systems for food preservation: Applications 

and future trends. Trends Food Sci. Technol. 2023, 141, 104200. 

110. Abekoon, T.; Buthpitiya, B.L.S.K.; Sajindra, H.; Samarakoon, E.R.J.; Jayakody, J.A.D.C.A.; Kantamaneni, K.; Rathnayake, U. A compre-

hensive review to evaluate the synergy of intelligent food packaging with modern food technology and artificial intelligence field. 

Discov. Sustain. 2024, 5, 160. 



Polymers 2025, 17, 1005  29  of  30 
 

 

111. Girardeau, A.; Biscola, V.; Keravec, S.; Corrieu, G.; Fonseca, F. Application of lactic acid bacteria in time-temperature integrators. In 

Lactic Acid Bact: A Funct Approach; Taylor & Francis: Boca Raton, FL, USA, 2020. 

112. Wang, S.; Liu, X.; Yang, M.; Zhang, Y.; Xiang, K.; Tang, R. Review of Time Temperature Indicators as Quality Monitors in Food Pack-

aging. Packag. Technol. Sci. 2015, 28, 839–867. 

113. Biji, K.B.; Ravishankar, C.N.; Mohan, C.O.; Srinivasa Gopal, T.K. Smart packaging systems for food applications: A review. J Food Sci 

Technol. 2015, 52, 6125–6135. 

114. Zeng, J.; Roberts, S.; Xia, Y. Cover Picture: Nanocrystal-Based Time—Temperature Indicators. Chem. Eur. J. 2010, 16, 12493–12493. 

115. Kerry, J.P.; O’Grady, M.N.; Hogan, S.A. Past, current and potential utilisation of active and intelligent packaging systems for meat and 

muscle-based products: A review. Meat Sci. 2006, 74, 113–130. 

116. Kim, J.U.; Ghafoor, K.; Ahn, J.; Shin, S.; Lee, S.H.; Shahbaz, H.M.; Shin, H.H.; Kim, S.; Park, J. Kinetic modeling and characterization of 

a diffusion-based  time-temperature  indicator  (TTI)  for monitoring microbial quality of non-pasteurized angelica  juice. LWT Food 

Sci.Technol. 2016, 67, 143–150. 

117. Meng, J.; Qian, J.; Tang, Y. A solid-state time-temperature indicator used in chilled fresh pork monitoring. Packag. Technol. Sci. 2018, 

31, 353–360. 

118. Dove, S.A. Improving the Robustness and Reliability of Population-Based Global Biodiversity Indicators. Ph.D. Dissertation, Univer-

sity College London (UCL), London, UK, 2023. 

119. Pereira, V.A.; de Arruda, I.N.Q.; Stefani, R. Active chitosan/PVA films with anthocyanins from Brassica oleraceae (Red Cabbage) as 

Time–Temperature Indicators for application in intelligent food packaging. Food Hydrocoll. 2015, 43, 180–188. 

120. Mirzaei, A.; Jorshari, Y.B.; Jananshir, S.; Noori, M.; Mahdavi, M. Colorimetric pH-sensitive hydrogel film based on kappa-carrageenan 

containing quercetin or eucalyptus leaf extract for freshness monitoring of chicken meat. Food Chem. X 2024, 22, 101307. 

121. Kurek, M.; Hlupić, L.; Ščetar, M.; Bosiljkov, T.; Galić, K. Comparison of Two pH Responsive Color Changing Bio-Based Films Con-

taining Wasted Fruit Pomace as a Source of Colorants. J. Food Sci. 2019, 84, 2490–2498. 

122. Rodrigues, C.; Souza, V.G.L.; Coelhoso, I.; Fernando, A.L. Bio-Based Sensors for Smart Food Packaging—Current Applications and 

Future Trends. Sensors 2021, 21, 2148. 

123. Lu, P.; Yang, Y.; Liu, R.; Liu, X.; Ma, J.; Wu, M.; Wang, S. Preparation of sugarcane bagasse nanocellulose hydrogel as a colourimetric 

freshness indicator for intelligent food packaging. Carbohydr. Polym. 2020, 249, 116831. 

124. Mills, A.; Skinner, G.A. Water-based colourimetric optical indicators for the detection of carbon dioxide. Analyst 2010, 135, 1912–1917. 

125. Kim, D.; Lee, S.; Lee, K.; Baek, S.; Seo, J. Development of a pH indicator composed of high moisture-absorbing materials for real-time 

monitoring of chicken breast freshness. Food Sci. Biotechnol. 2017, 26, 37–42. 

126. Alizadeh-Sani, M.; Tavassoli, M.; Mohammadian, E.; Ehsani, A.; Khaniki, G.J.; Priyadarshi, R.; Rhim, J.W. pH-responsive color indica-

tor films based on methylcellulose/chitosan nanofiber and barberry anthocyanins for real-time monitoring of meat freshness. Int. J. 

Biol. Macromol. 2021, 166, 741–750. 

127. Li, H.; Liu, G.; Ye, K.; He, W.; Wei, H.; Dang, L. A novel pH-sensitive antibacterial bilayer film for intelligent packaging. Biomass Conv. 

Bioref. 2024, 14, 14303–14316. 

128. Roy, S.; Rhim, J.-W. Fabrication of cellulose nanofiber-based functional color indicator film incorporated with shikonin extracted from 

Lithospermum erythrorhizon root. Food Hydrocoll. 2021, 114, 106566. 

129. Mohammadalinejhad, S.; Jensen, I.J.; Kurek, M.; Lerfall, J. Novel colorimetric indicators based on alginate hydrogel beads containing 

anthocyanin for visual freshness monitoring of shrimp and minced chicken. LWT 2024, 199, 116127. 

130. Silva-Corrêa, K.M.; Stefani, R. Intelligent Films Based on Lobeira Fruit Starch for Fresh Chicken Meat Quality Monitoring. Eur. J. Nutr. 

Food Saf. 2024, 16, 222–232. 

131. Jiang, R.; Yang, F.; Kang, X.; Li, X.; Jia, W.; Pan, L.; Yang, L. Background-Free Imaging of Food Freshness Using Curcumin-Function-

alized Upconversion Reversible Hydrogel Patch. Small 2024, 21, 2405812. 

132. Tang, Q.; Hu, J.; Liu, F.; Gui, X.; Tu, Y. Preparation of a colorimetric hydrogel indicator reinforced with modified aramid nanofiber 

employing natural anthocyanin to monitor shrimp freshness. J. Food Sci. 2024, 89, 5461–5472. 

133. Ma, L.; Long, T.; Yuan, S.; Qi, P.; Han, L.; Hao, J. A pH-indicating smart tag based on porous hydrogel as food freshness sensors. J. 

Colloid Interface Sci. 2023, 647, 32–42. 

134. Wu, S.; Wang, W.; Yan, K.; Ding, F.; Shi, X.; Deng, H.; Du, Y. Electrochemical writing on edible polysaccharide films for intelligent 

food packaging. Carbohydr. Polym. 2018, 186, 236–242. 

135. Enaru, B.; Drețcanu, G.; Pop, T.D.; Stǎnilǎ, A.; Diaconeasa, Z. Anthocyanins: Factors Affecting Their Stability and Degradation. Anti‐

oxidants 2021, 10, 1967. 



Polymers 2025, 17, 1005  30  of  30 
 

 

136. Alighourchi, H.; Barzegar, M. Some physicochemical characteristics and degradation kinetic of anthocyanin of reconstituted pome-

granate juice during storage. J. Food Eng. 2009, 90, 179–185. 

137. Wang, X.; Yong, H.; Gao, L.; Li, L.; Jin, M.; Liu, J. Preparation and characterization of antioxidant and pH-sensitive films based on 

chitosan and black soybean seed coat extract. Food Hydrocoll. 2019, 89, 56–66. 

138. Bandyopadhyay, S.; Saha, N.; Zandraa, O.; Pummerová, M.; Sáha, P. Essential Oil Based PVP-CMC-BC-GG Functional Hydrogel Sa-

chet for ‘Cheese’: Its Shelf Life Confirmed with Anthocyanin (Isolated from Red Cabbage) Bio Stickers. Foods 2020, 9, 307. 

139. Qi, Y.; Li, Y. Comparison of nano-zinc oxide or calcium chloride incorporated polyvinyl alcohol/chitosan/anthocyanin films for active 

and intelligent packaging. Colloid Polym. Sci. 2024, 302, 1711–1723. 

140. Bandyopadhyay, S.; Saha, N.; Brodnjak, U.V.; Sáha, P. Bacterial cellulose and guar gum based modified PVP-CMC hydrogel films: 

Characterized for packaging fresh berries. Food Packag. Shelf Life 2019, 22, 100402. 

141. Alpaslan, D. Use of colorimetric hydrogel as an indicator for food packaging applications. Bull. Mater. Sci. 2019, 42, 247. 

142. Bhasney, S.M.; Dhar, P.; Katiyar, V. 8. Polymer blends for sustainable food packaging. In Sustainable Polymers for Food Packaging; De 

Gruyter: Berlin, Germany, 2020; pp. 145–158. 

143. Gaur, S.S.; Ghosh, T.; Katiyar, V. 6 General material property requirement for food packaging applications. In Sustainable Polymers for 

Food Packaging; De Gruyter: Berlin, Germany, 2020; pp. 97–113. 

144. Mangaraj, S.; Goswami, T.K.; Mahajan, P.V. Applications of plastic films for modified atmosphere packaging of fruits and vegetables: 

A review. Food Eng. Rev. 2009, 1, 133–158. 

145. Raheem, D. Application of plastics and paper as food packaging materials—An overview. EJFA 2013, 25, 177–188. 

146. Olam, M. Mechanical and Thermal Properties of HDPE/PET Microplastics, Applications, and Impact on Environment and Life; IntechOpen: 

Rijeka, Croatia, 2023. 

147. Colina-Martínez, G. Characterization of recycled polycarbonate from electronic waste and its use in hydraulic concrete: Improvement 

of compressive performance. Adv. Concr Constr. 2017, 5, 563–573. 

148. Patil, A.S.; Waghmare, R.D.; Pawar, S.P.; Salunkhe, S.T.; Kolekar, G.B.; Sohn, D.; Gore, A.H. Photophysical Insights of Highly Trans-

parent, Flexible and Re-Emissive PVA @ WTR-CDs Composite Thin Films: A next Generation Food Packaging Material for UV Block-

ing Applications. J. Photochem. Photobiol. A Chem. 2020, 400, 112647. 

149. Van de Velde, K.; Kiekens, P. Biopolymers: Overview of several properties and consequences on their applications. Polym. Test. 2002, 

21, 433–442. 

150. Li, F.; Yu, H.-Y.; Li, Y.; Abdalkarim, S.Y.H.; Zhu, J.; Zhou, Y. “Soft-rigid” synergistic reinforcement of PHBV composites with func-

tionalized cellulose nanocrystals and amorphous recycled polycarbonate. Compos. B Eng. 2020, 206, 108542. 

151. Dedieu, I.; Aouf, C.; Gaucel, S.; Peyron, S. Recycled Poly(hydroxybutyrate-co-valerate) as Food Packaging: Effect of Multiple Melt 

Processing on Packaging Performance and Food Contact Suitability. J. Polym. Environ. 2023, 31, 1019–1028. 

152. He, Y.; Fei, X.; Li, H. Carboxymethyl cellulose-based nanocomposites reinforced with montmorillonite and ε-poly-l-lysine for antimi-

crobial active food packaging. J. Appl. Polym. Sci. 2020, 137, 48782. 

153. Abdin, M.; Mabrouk, M.; El-Sebaiy, L.; Eissa, M.; El-Bana, M.; Salama, M.A.; Naeem, M.A. Composite films based on carboxy methyl 

cellulose and sodium alginate incorporated Thymus vulgaris purified leaves extract for food application: Assessment, antimicrobial 

and antioxidant properties. Int. J. Biol. Macromol. 2023, 240, 124474. 

154. Kanatt, S.R.; Makwana, S.H. Development of active, water-resistant carboxymethyl cellulose-poly vinyl alcohol-Aloe vera packaging 

film. Carbohydr. Polym. 2020, 227, 115303. 

155. Bashir, A.; Jabeen, S.; Gull, N.; Islam, A.; Sultan, M.; Ghaffar, A.; Jamil, T. Co-concentration effect of silane with natural extract on 

biodegradable polymeric films for food packaging. Int. J. Biol. Macromol. 2018, 106, 351–359. 

156. Mc Millin, K.W. Advancement in meat packaging—A review. Meat Sci. 2017, 132, 153–162. 

157. Chen, Y.; Fu, G.Q.; Zilberman, Y.; Ruan, W.; Ameri, S.; Zhang, Y.S.; Miller, E.; Sonkusale, S.R. Low cost smart phone diagnostics for 

food using paper-based colorimetric sensor arrays. Food Control 2017, 82, 227–232. 

Disclaimer/Publisher’s Note: The statements, opinions and data contained in all publications are solely those of the individual au-

thor(s) and contributor(s) and not of MDPI and/or the editor(s). MDPI and/or the editor(s) disclaim responsibility for any injury to 

people or property resulting from any ideas, methods, instructions or products referred to in the content. 


